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1 Einleitung
Chemische Substanzen, Arzneimittel und Werkstoffe werden entwickelt, um die
Lebensbedingungen des Menschen zu verbessern. Eine Vielzahl von Substanzen wird in
großen Mengen produziert, transportiert und verwendet. Zwangsläufig kommt es zu
Wechselwirkungen zwischen Substanzen und Umwelt.
Als Umweltchemikalien werden Substanzen bezeichnet, die ohne menschliches Zutun in der
Umwelt nicht oder nicht in so hoher Konzentration vorkommen (UBA 1988, zitiert nach
Nagel 1988). Die Ökotoxikologie ist die Wissenschaft, die „schädliche Veränderungen von
Strukturen und Funktionen von Ökosystemen, die durch Umweltchemikalien verursacht
werden“ untersucht (Nagel 1988).
Mit der Entdeckung von DDT, DDD, PCB und Methylquecksilberrückständen in Tieren und
Pflanzen gewann die Bioakkumulation von Umweltchemikalien in den sechziger und
siebziger Jahren an öffentlicher Beachtung (Jensen 1966, Woodwell et al. 1967).
Da die Konzentrationen der Substanzen in den Endkonsumenten höher war als in ihrer
Nahrung, wurde angenommen, dass die Anreicherung hauptsächlich über das Nahrungsnetz
erfolgt. Erst als experimentell nicht die gleiche Stärke der Anreicherung nachgewiesen werden
konnte, wurde die Bedeutung der Nahrung und des Wassers für den Prozess der
Bioakkumulation diskutiert (Lillelund et al. 1987).
Zur Einschätzung und Bewertung der Umweltgefährlichkeit von Substanzen müssen bei
gegebener Exposition sowohl toxische Effekte als auch das Bioakkumulationspotential
betrachtet werden (Loskill and Nagel 1991). In der Umwelt kann bei aquatischen Organismen
die Bioakkumulation einer Substanz auf dem Wege der Biokonzentration (Aufnahme von
gelösten Stoffen über die Kiemen und/oder Körperoberfläche) und der Biomagnifikation
(Aufnahme mit der Nahrung) erfolgen. Eine Voraussetzung für die schädliche Wirkung von
Substanzen ist die Bioverfügbarkeit, also die Aufnahme in den Organismus.
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Im Zusammenhang mit der Bioakkumulation wird meist nur das Wasser als Aufnahmeweg für
die Anreicherung von Substanzen in aquatischen Organismen genannt. Da jedoch vor allem
lipophile Substanzen stark an Sediment und/oder an organische Partikel adsorbieren und so
für Filtrierer und benthische Organismen verfügbar werden (Southworth 1978, Landrum 1988
und 1989, Verschueren 1989, Bruner 1994, Clements et al. 1994, Van Hattum und Montanes
1999, Akcha et al. 1999, Leppänen and Kukkonen 2000), sollte die Aufnahme von Substanzen
über die Nahrung stärker berücksichtigt werden.
Ziel dieser Arbeit ist es, den Einfluss der Aufnahmewege Wasser und Nahrung auf die
Toxikokinetik von Substanzen bei drei benthischen Invertebraten zu untersuchen. Für die
Experimente wurden Gammarus fossarum, ein epibenthisch lebender Amphipod, Asellus
aquaticus ein endobenthischer Isopod und Lumbriculus variegatus ein im Sediment lebender
Oligochaete ausgewählt.
Als Modellsubstanzen sollten organische Chemikalien untersucht werden, die einen großen
Lipophiliebereich abdecken. Für die vorliegenden Untersuchungen wurden als
Modellsubstanzen das Herbizid Terbutryn (log Kow 3,48) und Benzo[a]pyren (log Kow 6,04)
ausgewählt.
Wie in der (Human-)Toxikologie werden auch in der Ökotoxikologie die Wechselwirkungen
zwischen Substanzen und Organismen in die Bereiche Toxikokinetik und Toxikodynamik
unterteilt. Die Toxikodynamik beschreibt die toxische Wirkung von Substanzen auf
Lebewesen bzw. Systeme. Die Vorgänge der Aufnahme, Verteilung, Metabolisierung und
Ausscheidung von Substanzen werden unter dem Begriff Toxikokinetik zusammengefaßt
(Nagel 1988).
Im Rahmen dieser Arbeit wurden die toxikokinetischen Parameter zur Aufnahme und
Elimination von Terbutryn und Benzo[a]pyren in Biokonzentrations- und
Biomagnifikationsexperimenten untersucht.
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Ein wichtiger Punkt bei der Bewertung des Bioakkumulationspotentials einer Substanz liegt in
der vergleichenden Betrachtung der chemischen Struktur und ihrer biologischen Wirkung
(QSAR = Quantitative structure activity relationship). Dabei ist die Korrelation des
Verteilungskoeffizienten Oktanol/Wasser (Kow) mit dem Biokonzentrationsfaktor (BCF) von
Bedeutung (Bartell et al. 1998). Der Kow ist dabei ein gutes Maß für die Lipophilie einer
Substanz. Man geht davon aus, dass bei einem log Kow unter 3,0 nach den angewendeten
Bewertungsschemata kein Hinweis auf eine Bioakkumulation der Substanz vorliegt (Beek
1991). Ab einem log Kow > 3 sind nach Chemikalien- bzw. Pflanzenschutzgesetz
Biokonzentrationsstudien mit Fischen nach OECD-guideline 305 (OECD 1996)
vorgeschrieben. Die Prüfung der Bioakkumulation dieser Substanzen bei anderen
Wasserorganismen ist zur Zeit noch nicht erforderlich. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit
sollte geprüft werden, ob eine Korrelation zwischen Lipophilie (Kow) und BCF, wie für Fische
beschrieben (Neely et al. 1974, Nagel 1988, Nendza, 1991, Schmitz 1997), auch bei den
untersuchten Organismen und Testsubstanzen besteht.
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2 Material und Methoden
2.1 Definitionen und Abkürzungen
Biokonzentration ist die Konzentrationszunahme (Anreicherung) der Testsubstanz in einem
Organismus gegenüber der Substanzkonzentration im umgebenden Medium, die
ausschließlich aus der Aufnahme der Testsubstanz über die Körperoberfläche resultiert.
Biomagnifikation ist die Konzentrationszunahme (Anreicherung) der Testsubstanz in einem
Organismus, die ausschließlich aus der Aufnahme der Testsubstanz über die Nahrung
resultiert, gegenüber der Konzentration der Testsubstanz in der Nahrung. Eine eindeutige
Definition des Begriffes Biomagnifikation wird zur Zeit diskutiert, da im nordamerikanischen
und im europäischen Raum unterschiedliche Definitionen in Gebrauch sind (Egeler et al.
1999a).
Bioakkumulation ist die Konzentrationszunahme (Anreicherung) der Testsubstanz in einem
Organismus gegenüber der Substanzkonzentration im umgebenden Medium. Die
Bioakkumulation ist die Resultierende aus Biokonzentrations- und
Biomagnifikationsvorgängen.
Das „steady state“ ist definiert als das Gleichgewicht zwischen den während der
Aufnahmephase gleichzeitig auftretenden Aufnahme- und Eliminationsvorgängen.
Der Biokonzentrationsfaktor (BCF) ist der Quotient aus der Substanzkonzentration im
Organismus (COrg in mg/g Frischgewicht) und der Substanzkonzentration im umgebenden
Medium (in den vorliegenden Untersuchungen Cw in mg/mL Wasser) im „steady state“, wenn
die Anreicherung der Substanz ausschließlich über die Körperoberfläche erfolgt.
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Der Biomagnifikationsfaktor (BMF) ist der Quotient aus der Substanzkonzentration im
Organismus (COrg in mg/g Frischgewicht) und der Substanzkonzentration der Nahrung (in den
vorliegenden Untersuchungen CBS in mg/mg Blattscheibe) im „steady state“, wenn die
Anreicherung der Substanz ausschließlich über die Nahrung erfolgt bzw. wenn
biokonzentrations- und biomagnifikationsbedingte Anteile der Organismuskonzentration
experimentell und/oder rechnerisch voneinander unterschieden werden können.
Der Bioakkumulationsfaktor (BAF) ist der Quotient aus der Substanzkonzentration im
Organismus (COrg in mg/g Frischgewicht) und der Substanzkonzentration im umgebenden
Medium (z.B. Cw in mg/mL Wasser) im „steady state“. Dieser Wert beinhaltet die
Anreicherung über sämtliche mögliche Aufnahmewege.
Der Anreicherungsfaktor (AF) ist der Quotient aus der Konzentration der Testsubstanz in
einem Organismus (COrg in mg/g Frischgewicht) und der Konzentration der Testsubstanz im
umgebenden Medium (in den vorliegenden Untersuchungen Cw in mg/mL Wasser) zu jedem
beliebigen Zeitpunkt, solange kein „steady state“ besteht.
Die Aufnahmephase ist der Zeitraum eines Biokonzentrations- oder
Biomagnifikationsexperimentes, in dem die Organismen der Testsubstanz ausgesetzt sind.
Die Aufnahmekonstante (k01) ist die Geschwindigkeitsrate der Zunahme der
Testsubstanzkonzentration im Testorganismus bei Anreicherung der Substanz über das
Wasser oder über die Nahrung und wird in h-1 ausgedrückt.
Die Elimination einer Testsubstanz ist die Ausscheidung der angereicherten Testsubstanz aus
dem Testorganismus durch aktive oder passive Prozesse.
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Die Eliminationsphase ist der Zeitraum eines Biokonzentrations- oder
Biomagnifikationsexperimentes, in dem, nachdem die Testorganismen von kontaminiertem in
fremdstofffreies Medium überführt worden sind, die Ausscheidung der Testsubstanz
beobachtet wird.
Die Eliminationskonstante (k10) ist die Geschwindigkeitsrate der Ausscheidung der
Testsubstanz aus dem Testorganismus. Treten während der Eliminationsphase
unterschiedliche Geschwindigkeitsraten auf, so werden diese mit ka und kb, usw. bezeichnet.
Die Eliminationskonstanten werden in h-1 ausgedrückt.
Die LC50 (48 h) ist die Konzentration der Testsubstanz im Medium, bei der 50 % der
Testorganismen nach 48-stündiger Exposition sterben.
Der Oktanol-Wasser-Verteilungskoeffizient (KOW) ist das Verhältnis zwischen der
Konzentration einer Substanz in n-Oktanol und der Konzentration in Wasser im
Gleichgewicht. Der Logarithmus von KOW (log KOW) gilt als das Maß für die Lipophilie einer
Substanz sowie auch für deren Potential, von aquatischen Organismen angereichert zu
werden.
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2.2 Testsubstanzen
Für die vorliegenden Untersuchungen wurden zwei Modellsubstanzen ausgewählt, die sich in
ihrer Lipophilie voneinander unterscheiden. Zum einen war dies Terbutryn, eine schwach
lipophile Substanz (log KOW = 3,48 (Dossier Novartis Crop Protection AG)) und zum anderen
die stark lipophile Substanz Benzo[a]pyren (log KOW 6,04 (Rippen 1994)). Die verwendeten
Substanzen wurden in radioaktiv markierter Form eingesetzt.
2.2.1 Allgemeines zu Terbutryn
Terbutryn ist ein s-Triazin. Die Herbizid-Wirkung der symmetrischen Triazine (s-Triazine)
wurde bei der J.R. Geigy AG in Basel entdeckt. Als erstes Triazin wurde 1956 Simazin in den
Handel gebracht (Hock et al. 1995). Terbutryn hemmt, wie alle Herbizide vom Typ des
Atrazins, das Photosystem II (Stiborova and Ksinska 1988). Diese Herbizide verdrängen ein
Plastochinon an der QB-Bindestelle. Ist die QB-Bindestelle in Anwesenheit des Herbizids nicht
mehr durch ein Plastochinon (QB-Plastochinon) besetzt, kommt der Elektronentransport im
Reaktionszentrum von Photosystem II zum Erliegen. Darauf folgende sekundäre Antworten
führen zu einer Zerstörung des Photosyntheseapparates (Hock und Elstner 1995).
2.2.2 Allgemeines zu Benzo[a]pyren
Benzo[a]pyren (B[a]P) ist ein Vertreter der Polyzyklischen Aromatischen Kohlenwasserstoffe.
B[a]P entsteht bei der Verbrennung von Kraft- und Brennstoffen. B[a]P wird nicht
kommerziell gewonnen oder verwendet, außer als analytischer Standard. Im Wasser adsorbiert
es sehr stark ans Sediment oder an organische Partikel (Neff 1979). B[a]P ist ein
Procancerogen, das metabolisch zum Cancerogen aktiviert wird (Osborne and Crosby 1987).
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2.2.3 Tracer und Referenzchemikalien
Terbutryn
Chemische Bezeichnung : 2-tert.-Butylamino-4-ethylamino-6-methylthio-1,3,5-triazina
CAS-Nr.: 886-50-0
Summenformel : C10H19N5S
Strukturformel :
Molmasse : 241,4 g/mol
Dampfdruck : 2,2*10-6 hPa bei 25 °C
Wasserlöslichkeit : 25 mg/L bei 20 °C
log KOW : 3,48
Hydrolyse : pH = 5 : stabil
pH = 7 : stabil
pH = 9 : stabil
Lichtbeständigkeit : stabil
Thermische Beständigkeit : stabil
Das radioaktive Terbutryn wurde ebenso wie die Referenzchemikalien von der Firma Novartis
AG (Basel) zur Verfügung gestellt. Es war an den Ringpositionen C2, C4 und C6 (2,4,6-14C)
markiert und hatte eine spezifische Aktivität von 52,97 µCi / mg (1,96 MBq / mg).
a Novartis Crop Protection AG, Dossier
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Benzo[a]pyren
Chemische Bezeichnung : 3,4-Benzopyren b
CAS-Nr.: 50328
Summenformel : C20H12
Strukturformel :
Molmasse : 252,3 g/mol
Dampfdruck : 5,0*10-7 atm bei 20 °C
Wasserlöslichkeit : 3,8 µg/L bei 20 °C
log KOW : 6,04
Hydrolyse : stabil
Lichtbeständigkeit : Photolyse in Wasser bei > 300 nm in wenigen Stunden
Das in den vorliegenden Untersuchungen verwendete Benzo[a]pyren wurde von der Firma
Sigma Chemical Company (St. Louis, USA) bezogen und hatte eine spezifische Aktivität von
105,4 µCi / mg (3,8 MBq/ mg). Der Tracer war an der Ringposition C7 (7-14C) markiert.
b Rippen (1994)
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2.3 Radiochemische Reinheitsprüfung
Aufgrund einer längeren Lagerung der 14C-Benzo[a]pyren-Lösung war die Überprüfung der
radiochemischen Reinheit dieser Lösung erforderlich, da unpolare Verunreinigungen stärker
angereichert werden können (Zok 1991). Zur Überprüfung der radiochemischen Reinheit
wurde die 14C-Benzo[a]pyren-Lösung auf die HPLC (Beckmann Instruments, Berkeley; RP-
18 Lichrosphere, 250 mm, Korngröße 5µm) aufgetragen und die Reinheit ausschließlich
anhand der Verteilung der Radioaktivität in den Fraktionen des Eluats bestimmt. Als mobile
Phase wurde Methanol/Wasser (90/10) verwendet. Bei einer Durchflussrate von 0,7 mL/min
weist Benzo[a]pyren eine Retentionszeit von 28,5 min auf (Schreiberempfindlichkeit 1 mV,
Papiervorschub 1 mm/sec, Druck 1,6 kpsi). Da die Reinheit der 14C-Benzo[a]pyren-Lösung
ca. 73 % war, wurde eine Aufreinigung durchgeführt. Dabei wurden nur die Fraktionen nach
28 bis 30 min im Fraktensammler (Helirac LKB 2212, Amersham pharmacia biotech,
Freiburg) gesammelt und ein Aliquot dieser Lösung erneut zur Reinheitsprüfung auf die
HPLC aufgetragen. Die übrigen Fraktionen wurden verworfen. Die Reinheit von 14C-
Benzo[a]pyren war nach der Reinigung 92,7 %. Die verbleibende Verunreinigung von 7,3 %
war polarer als 14C-Benzo[a]pyren.
2.4 Testorganismen
Für die Untersuchungen wurden drei benthische Invertebraten (Gammarus fossarum, Asellus
aquaticus, Lumbriculus variegatus) aus zwei Tierstämmen ausgewählt. Bei der Auswahl der
Modellorganismen standen Habitat und Lebensweise im Gewässer, aber auch einfache
Handhabbarkeit, ganzjährige Verfügbarkeit, und Hälterungsmöglichkeiten im Labor im
Vordergrund. G. fossarum ist ein epibenthisch lebender Amphipod, A. aquaticus ein
endobenthischer Isopod und L. variegatus ein im Sediment lebender Oligochaete.
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2.4.1 Gammarus fossarum
Stamm : Arthropoda
Klasse : Crustacea
Ordnung : Amphipoda
Familie : Gammaridae
Es gibt etwa 120 Gammarus-Arten. Die Flohkrebse (Ordnung Amphipoda) sind 15 bis 20 mm
große Tiere von graubrauner bis orangeroter Färbung. Besonders gerne halten sie sich in
Laubblattanhäufungen und zwischen Wasserpflanzen auf, die ihnen als Versteck und Nahrung
dienen (Pöckl 1993). Die Gammarus-Arten zerkleinern und fressen, ähnlich wie Asellus
aquaticus, ins Wasser gefallene Laubblätter. Von G. fossarum wird die Pilzflora, die sich auf
den verrottenden Blättern angesiedelt hat, ebenso verzehrt wie das Pflanzenmaterial selbst
(Graça et al. 1993, Pöckl 1993). In Mitteleuropa sind die Gammarus-Arten in kleinen Bächen
die Hauptverzehrer von organischem Material und stellen die Hauptnahrungsquelle für Fische
dar. In Ruhestellung liegen die Tiere seitlich auf dem Boden oder klammern sich an
Pflanzenbewuchs fest. Der Körper ist dabei bogenförmig ventral eingekrümmt. Während des
Schwimmens kann die Geschwindigkeit durch Pleopodenschläge ruckartig gesteigert werden
(daher der Name Flohkrebse).
Die beiden Geschlechter unterscheiden sich in der Größe. Das Männchen ist größer als das
Weibchen. Bei G. fossarum wird die Fortpflanzungsperiode durch eine kurze Pause im
Oktober/November unterbrochen. Es wird vermutet, dass die stetig fallenden Temperaturen in
diesen Monaten die Pause auslösen (Pöckl 1993). Die Eiablage erfolgt nur unmittelbar nach
einer Häutung des Weibchens in einen Brutbeutel zwischen den Beinen der vorderen
Körperregion (Marsupium). Der Begattung geht eine Präcopula (Reiterstellung) voraus. Die
Eizahlen je Brut liegen im Schnitt bei 10-30 Eiern. Nach Pöckl schlüpft aus dem Ei ein
schwimmfähiges Jungtier, das allerdings noch ein bis zwei Tage im Marsupium verbleibt
(„posthatch time“).
G. fossarum ist nach Pöckl (1993) Indikatororganismus für wenig bis mäßig verunreinigte
Gewässer und reagiert empfindlich auf toxische Substanzen aller Art.
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2.4.2 Asellus aquaticus
Stamm : Arthropoda
Klasse : Crustacea
Ordnung : Isopoda
Familie : Asellidae
Die Wasserassel ist ein häufiger Bewohner stehender und langsam fließender Gewässer. Man
findet sie aber auch im Brackwasser (Kaestner 1993). A. aquaticus ist vor allem Pflanzen- und
Detritusfresser und bedeutsam als Zersetzer von Fallaub bzw. bei der Humusbildung. A.
aquaticus bewegt sich vorwiegend laufend am Grund vorwärts. A. aquaticus verzehrt vor
allem auf dem Fallaub befindliche Pilze (Rossi and Fano 1979, Graça et al. 1994). Dabei
wurden spezielle Präferenzen für Anguillospora longissima und Heliscus lugdunensis
festgestellt (Graça et al. 1994). Nach Moore (1975) haben Algen als Nahrung für Asellus eine
größere Bedeutung als für Gammarus. Neben der Aufnahme von pflanzlichem Material
werden auch kleinere Tiere gefressen (Moore 1975).
Asellus aquaticus ist getrenntgeschlechtlich. Die Geschlechter unterscheiden sich vor allem in
der Ausbildung des 2. (oder 1. und 2.) Pleopoden, oft auch geringfügig in der Körpergestalt.
Die Männchen werden im Durchschnitt 12 mm und die Weibchen 8 mm lang. Die Juvenilen
haben nach dem Schlupf eine Länge von 1-2 mm. Die Fortpflanzung erfolgt in unseren
Breiten bei A. aquaticus von Frühjahr bis Herbst. Die Begattung findet während der
Reifehäutung des Weibchens statt, genauer während der mehrstündigen Pause zwischen der
Häutung des Hinterkörpers und der des Vorderkörpers. Nach Kaestner (1993) gehen
normalerweise bei den Isopoda aus der Brut annähernd gleich viele Männchen und Weibchen
hervor. Bei Asellus aquaticus ist das Verhältnis sehr stark zugunsten eines Geschlechts
verschoben, es gibt auch rein weibliche (thelygene) oder rein männliche (arrhenogene) Bruten.
Die Männchen sterben kurz nach der Kopulation, die Weibchen kurz nach dem Schlupf der
Juvenilen aus dem Marsupium (Kaestner 1993). Die Zahl der Nachkommen eines Weibchens
ist außerordentlich variabel, im Durchschnitt jedoch von der Größe des Muttertieres abhängig.
Die Durchschnittswerte sind 30 bis 150 Eier (Steel 1961, zitiert in Dahl 1966).
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Als Atmungsorgane fungieren bei den Isopoda die Pleopoden. Diese primär zum Schwimmen
dienenden Extremitäten haben sekundär auch noch die Aufgaben der Respiration und
Osmoregulation übernommen, wobei gleichzeitig die ursprünglich als Kiemen fungierenden
Epipodite der Thorakopoden völlig reduziert wurden. Diese Konstellation ist unter den
Crustacea einmalig.
2.4.3 Lumbriculus variegatus
Stamm : Annelida
Klasse : Clitellata
Unterklasse : Oligochaeta
Familie : Lumbriculidae
L. variegatus ist ein Sedimentbewohner, der bevorzugt im Litoral von Teichen, Seen und
Sümpfen lebt. Die Lumbriculidae sind an den 4 Borstenbündeln pro Segment mit je zwei
Gabelborsten zu erkennen. L. variegatus ist 5-8 cm lang, hat einen Durchmesser von 1-1,5
mm und ist kräftig rot gefärbt. Er hat 80 bis 140 Segmente (Brohmer 1967).
Die Fortpflanzung erfolgt sowohl sexuell als auch asexuell. Sexuelle Reproduktion konnte im
Labor bisher nicht beobachtet werden. Bei der asexuelle Fragmentierung, teilen sich die Tiere
in zwei oder mehr Fragmente (Drewes and Rourtner 1990, Leppänen and Kukkonen 1998).
Jedes Fragment regeneriert (10 bis 14 Tage(18°C); Brust 1998) Kopf- bzw. Schwanzende
oder beides. Die Fragmentierung kann durch den Einfluss von Chemikalien gehemmt werden
(Lesiuk and Drewes 1999). Die Fähigkeit zur Fragmentierung mit Anschließender
Regeneration wird als Morphallaxis bezeichnet (Drewes and Rourtner 1990).
L. variegatus hat einen geschlossenen Blutkreislauf. Das Nervensystem besteht aus einem
Cerebralganglion im ersten Segment und einem ventralen Nervenstrang. Bei Einwirkung von
äußeren Reizen reagiert L. variegatus mit dem Zurückziehen des Kopfes oder Schwanzes
(Drewes 1990). Das Kriechen von L. variegatus  durch das Sediment wird durch paarige
Borsten (Chaetae) unterstützt. Eine weitere, jedoch ungewöhnliche Form der Fortbewegung
                                                                                                   MATERIAL UND METHODEN
12
von L. variegatus ist das Schwimmen im freien Wasser durch schlängelnde Bewegungen
(Drewes 1999).
L. variegatus wurde in Bioakkumulationsuntersuchungen und Sedimenttoxizitätstests
verwendet (Kukkonen and Landrum 1994, 1995; Phipps et al. 1993; West et al. 1993, 1997;
Brust et al. 2001) sowie als Standardorganismus für Bioakkumulationsversuche vorgeschlagen
(ASTM 1995; OECD 1995).
2.5 Herkunft und Hälterung der Organismen
G. fossarum und A. aquaticus wurden im Lockwitzbach südöstlich von Dresden gefangen. Die
Hälterung erfolgte in 10 L- Kunststoffaquarien mit Kunststoffgaze-Einsätzen (Monyl,
Maschenweite 250 µm) die in ein mit 250 L Leitungswasser gefülltes Glasaquarium eingesetzt
waren. Mit einer Umwälzpumpe wurde eine Strömung erzeugt. Auf den Boden jedes
Kunststoffaquariums wurden 3 Keramikkacheln (L = 24 cm, B = 12 cm) gelegt, die den
Tieren als Versteckmöglichkeit dienten. Die Temperatur betrug 15 °C. Mit einem Thermostat
(Ministat, Huber) wurde die Temperatur konstant gehalten. Das Hälterungswasser wurde über
Sprudelsteine belüftet. Gefüttert wurde mit Blättern der Schwarzerle (Alnus glutinosa).
L. variegatus wurde von BIO International (Netherlands) bezogen. Die Würmer wurden in 5 L
Vollglasaquarien semistatisch in Leitungswasser gehältert (18 ± 1 °C, 16h hell / 8 h dunkel).
Die Temperatur wurde über die Klimaanlage des Hälterungsraumes geregelt. Das
Hälterungswasser wurde über Sprudelsteine belüftet. Als Substrat diente Sediment aus dem
Lockwitzbach. Die Tiere wurden alle 7 Tage mit Tetra Min (0,6 mg/cm2) gefüttert. Alle 2
Monate wurde ein Wasserwechsel vorgenommen. Dabei wurde das Sediment mit
Leitungswasser gewaschen.
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2.6 Auswahl der Prüfkonzentrationen
In Bioakkumulations-Experimenten muß mit möglichst niedrigen Substanzkonzentrationen
gearbeitet werden, um Aufnahme- und Eliminationskinetik unbeeinflußt. Dabei ist die
gewählte Konzentration immer ein Kompromiss zwischen wirksamer Konzentration (z.B.
LC50 – Konzentration der Testsubstanz, bei der 50 % der Testorganismen nach einer
bestimmten Zeit sterben), der bestimmbaren Konzentration in den Organismen sowie der
Nachweisgrenze der verwendeten analytischen Methode. Der Einsatz 14C-markierter
Testsubstanzen ermöglicht es, niedrige Konzentrationen in sehr kleinen Proben (≤ 1g
Frischgewicht) nachzuweisen.
Es wurden Literaturdaten recherchiert, um Prüfkonzentrationen auswählen zu können, die
möglichst weit unter dem jeweiligen LC50 – Wert lagen.
Terbutryn
Bei G. fossarum wurde für Terbutryn eine LC50 (96h) von 1.500 µg/L ermittelt (Schmidt,
mündliche Mitteilung). Mählmann (mündliche Mitteilung) bestimmte für A. aquaticus eine
LC50 (96h) von 2.700 µg Terbutryn /L. Brust (1998) ermittelte für L. variegatus eine LC50
(96h) von 23.710 µg Terbutryn /L.
Daten zur akuten Toxizität der Lösungsmittel, in denen 14C-Terbutryn gelöst war, sind in
Tabelle 1 aufgeführt.
Das radioaktive Terbutryn lag in einem Lösungsmittelgemisch aus
Benzol/Dichlormethan/Methanol (1:1:1) vor. Es wurden Literaturdaten recherchiert, um die
Lösungsmittel in Konzentrationen einzusetzen, die möglichst weit unter den jeweiligen LC50 –
Werten lagen.
Das Lösungsmittelgemisch wurde in den Experimenten mit Terbutryn in Konzentrationen von
≤ 100 µg/L verwendet. Deshalb waren toxische Effekte des Lösungsmittelgemisches auf die
Organismen in den jeweiligen Experimenten nicht zu erwarten.
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Tabelle 1 : Daten zur akuten Toxizität der Lösungsmittel in denen Terbutryn gelöst vorlag.
Substanz Art LC50 (Zeit) Quelle
Benzol Wasserfloh
(Daphnia magna)
15 mg/L (96 h)
200 mg/L (48 h)
Rippen (1994)
Dichlormethan Wasserfloh (Daphnia magna) 220 - 310 mg/L (48 h) Rippen (1994)
Methanol Wasserfloh (Daphnia pulex) > 100 mg/L (96 h) Rippen (1994)
Flohkrebs
(Gammarus fasciatus)
> 100 mg/L (96 h) Rippen (1994)
Benzo[a]pyren
Konzentrationen, die akut toxisch gewesen wären, ließen sich aufgrund der Lipophilie des
B[a]P nicht einstellen. Daher konnte für B[a]P bei den untersuchten Organismen keine LC50
bestimmt werden.
Für die Auswahl der B[a]P-Prüfkonzentrationen wurde eine LC50 – Angabe für Daphnia pulex
herangezogen. Trucco et al. (1983) bestimmten für B[a]P bei D. pulex eine LC50 (96 h) von 5
µg/L. Es ist fraglich, ob dieser Wert valide ist, da er über der Löslichkeit von B[a]P (3,8 µg/L
bei 20 °C, Rippen 1994) liegt.
Das radioaktive Benzo[a]pyren war in Dimethylformamid (DMF) gelöst. Noack (2000)
ermittelte für L. variegatus eine LC50(96h) von 23,5 g DMF /L.
Das Lösungsmittel wurde in Konzentrationen von ≤ 2,7 µg/L in den Experimenten verwendet.
Deshalb waren toxische Effekte des Lösungsmittels auf die Organismen in den jeweiligen
Experimenten nicht zu erwarten.
Ausgehend von den in Kapitel 2.6 dargestellten Daten zur akuten Toxizität der
Testsubstanzen, wurden die in Tabelle 2 aufgeführten Prüfkonzentrationen in den jeweiligen
Experimenten eingesetzt.
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Tabelle 2: Prüfkonzentrationen der Testsubstanzen in den jeweiligen Experimenten
Testsubstanz Experiment Spezies Konzentration
Terbutryn Biokonzentration G. fossarum 670 µg/L
A. aquaticus 620 µg/L
L. variegatus 870 µg/L
(1) L. variegatus (ganze Würmer) 200 µg/L
(1) L. variegatus (halbe Würmer) 250 µg/L
Biomagnifikation G. fossarum 112 µg/KG Blatt
9,3 µg/L Wasser
A. aquaticus 80 µg/KG Blatt
13,9 µg/L Wasser
L. variegatus (ganze Würmer) 4,8 µg/KG Blatt
3,8 µg/L Wasser
B[a]P Biokonzentration G. fossarum 0,45 µg/L
A. aquaticus 3,2 µg/L
(1) L. variegatus (ganze Würmer) 0,6 µg/L
(1) L. variegatus (halbe Würmer) 1,3 µg/L
AF-Bestimmung L. variegatus (ganze Würmer) 0,2 µg/L
AF-Bestimmung L. variegatus (halbe Würmer) 0,2 µg/L
Biomagnifikation G. fossarum 0,07 µg/KG Blatt
A. aquaticus 0,04 µg/KG Blatt
L. variegatus 0,45 µg/KG Blatt
(1) Noack 2000
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2.7 Biokonzentrationsexperimente
2.7.1 Versuchsvorbereitungen
Die für die Experimente zur Aufnahme und Elimination der Testsubstanzen vorgesehenen
Gammariden bzw. Asseln wurden ca. 16 h vor Versuchsbeginn aus der Hälterung entnommen,
gespült und nicht mehr gefüttert. Untersuchungen von Van Hattum (1993) zeigten, dass diese
Zeit ausreichend für die Darmentleerung der Organismen ist. Bei den Experimenten mit L.
variegatus wurden die Tiere ca. 12 h vor Versuchsbeginn aus der Hälterung entnommen.
Nach Brooke et al. (1996) wird in dieser Zeit der Darm der Organismen vollständig entleert.
Anschließend wurden die Organismen gespült, um anhaftende Detritusreste zu entfernen.
Während der Versuche zur Aufnahme der Testsubstanzen über das Wasser wurde nicht
gefüttert.
2.7.2 Aufnahme über das Wasser
Der Versuchsaufbau zur Untersuchung der Aufnahme der Testsubstanzen ist in Abbildung 1
(Seite 17) dargestellt. Die Anzahl der einzusetzenden Tiere wurde so kalkuliert, dass nach den
Experimenten zur Aufnahmekinetik eine genügend große Anzahl zur Untersuchung der
Eliminationskinetik zur Verfügung standen. Zur Untersuchung des Zeitverlaufs der Substanz-
Aufnahme wurden die Organismen in einem abgeschlossenen, über Unterdruck belüfteten,
Weckglas der Lösung der 14C-markierten Substanz exponiert. Das Expositionsgefäß
(Weckglas) wurde 24 h vor Versuchsbeginn mit dem jeweiligen Wasservolumen (Tabelle 3,
Seite 33) gefüllt, auf 15 °C bzw. 18 °C temperiert und belüftet. Nach Überprüfung des
Sauerstoffgehaltes und pH-Wertes wurde eine halbe Stunde vor Versuchsbeginn die
Testsubstanz zugegeben. Anschließend wurde die Konzentration in zwei Wasserproben
bestimmt. Die mittels Aquarienpumpe Wisa (Sauer, Wuppertal) abgesaugte Luft wurde über
eine leere Waschflasche und über je eine Waschflasche mit 150 mL Toluol bzw. 150 mL
KOH-Lösung (10 %) geleitet. In der leeren Waschflasche sollte eventuell entstehendes
Kondensationswasser aufgefangen werden.
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Die mit Toluol gefüllte Waschflasche diente der Aufnahme von eventuell abgedampfter
Substanz. Die mit der KOH-Lösung gefüllte Waschflasche sollte entstandenes 14CO2 aus dem
Abbau der Testsubstanz auffangen. Im Weckglas befindliche Glasperlen dienten als
Klammersubstrat bzw. Sedimentersatz. Dadurch konnte eine Knäuelbildung bei L. variegatus
verhindert werden.
Zu festgelegten Messzeitpunkten wurden je 3 Gammariden bzw. Asseln entnommen, mit
Kleenex abgetupft und in vorher gewogene Vials überführt. Das Gewicht der Vials wurde
dann erneut bestimmt. Die Tierproben wurden bis zur Verbrennung im Sample Oxidizer bei –
18 °C aufbewahrt. Bei den Experimenten mit L. variegatus wurden zu festgelegten
Messzeitpunkten je 10 Tiere entnommen, mit Kleenex abgetupft und in vorher gewogene
Vials überführt. Das Gewicht der Vials wurde dann erneut bestimmt. Danach wurden 2 mL
Soluene zugegeben. Nach ca. 1 stündigem Schütteln hatten sich die Würmer aufgelöst. In die
Vials wurden dann jeweils 10 mL Hionic Fluor pipettiert. Anschließend erfolgte die Messung
der Radioaktivität im Flüssig-Szintillationszähler. Zu jedem Messzeitpunkt wurden zwei
Haltungswasserproben entnommen. Die in den Proben enthaltene Radioaktivität wurde im
Flüssig-Szintillationszähler gemessen.
1
6
2 3 4 5
Abbildung 1: Versuchsaufbau zur Untersuchung der Aufnahme der Testsubstanzen.
1 Kühlgerät (ministat); 2 Expositionsgefäß; 3 leere Waschflasche; 4 Toluol;
5 KOH (10 %); 6 Saugpumpe
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2.7.3 Elimination nach Aufnahme über das Wasser
Der Versuchsaufbau zur Untersuchung der Elimination der Testsubstanzen ist in Abbildung 2
dargestellt. Nach Einstellung eines Gleichgewichts („steady state“) zwischen
Fremdstoffaufnahme und –abgabe wurden die verbliebenen Tiere des Aufnahmeexperimentes
in unbelastetes aktivkohlegefiltertes Leitungswasser umgesetzt. Für die vorliegenden
Untersuchungen wurde ein Durchflusssystem verwendet, um die Wiederaufnahme der
ausgeschiedenen Substanzen auszuschließen. Die Elimination erfolgte in 500 mL Glasdosen.
In der Glasdose befanden sich Glasperlen als Klammersubstrat bzw. Sedimentersatz. Die
Durchflussmenge wurde so eingestellt, dass keine Radioaktivität im Wasser des
Eliminationsbeckens nachweisbar war. Das ablaufende Wasser wurde in einem PVC-Kanister
aufgefangen. Die Probenahme und Weiterbehandlung der Haltungswasser- und
Organismenproben erfolgte wie in den Versuchen zur Aufnahmekinetik. Die Organismen
wurden während der Eliminationsversuche gefüttert.
1
2
4
5
3
Abbildung 2 : Versuchsaufbau zur Untersuchung der Elimination der Testsubstanzen.
1 Kühlgerät (ministat); 2 Wasservorratsbehälter; 3 Eliminationsgefäß; 4
Schlauchklemme; 5 Abfluss
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2.7.4 Metabolismus nach Aufnahme über das Wasser
Da bei der Anwendung der Tracertechnik nicht zwischen Ursubstanz (14C-Terbutryn bzw.
14C-Benzo[a]pyren) und eventuell gebildeten Metaboliten unterschieden werden konnte, war
eine Auftrennung der Radioaktivität mittels Hochleistungsflüssigkeitschromatographie
(HPLC) und eine Identifizierung durch Cochromatographie mit Referenzchemikalien
notwendig. Der in den Aufnahmeversuchen ermittelte Zeitraum bis zum Erreichen des „steady
state“ war gleichzeitig der Zeitraum für die Metabolismus-Experimente. Die
Versuchsanordnung entspricht dem in Kapitel 2.7.2 beschriebenen und in Abbildung 1 (Seite
17) dargestellten Aufbau. Im „steady state“ wurde eine ausreichend große Menge
Organismenproben entnommen, gewogen und bis zur Extraktion der in den Proben
enthaltenen Radioaktivität eingefroren (-18 °C). Des weiteren wurden 20 mL Haltungswasser
entnommen und zur späteren HPLC-Analyse eingefroren (-18 °C). Ein Blindversuch, bei dem
100 mL aktivkohlegefiltertes Wasser mit der jeweiligen Testsubstanz versetzt, temperiert und
belüftet wurden, diente dazu, eventuelle Veränderungen der Testsubstanz, die nicht auf eine
Umwandlung durch die Invertebraten zurückzuführen sind festzustellen. Die Aufbereitung der
Wasser- und Organismenproben für die HPLC-Analyse ist in den Kapiteln 2.9.1 und 2.9.2
beschrieben.
2.8 Biomagnifikationsexperimente
2.8.1 Konditionierung und Kontamination von Blattscheiben der Erle (Alnus
glutinosa)
Die Versuchsvorbereitungen entsprechen denen in Kapitel 2.7.1 beschriebenen. Vor Beginn
der Experimente zur Biomagnifikation der Testsubstanzen wurden Blattscheiben (d = 2 cm)
aus Blättern der Erle (Alnus glutinosa) ausgestanzt. Der eine Teil der Blattscheiben wurde bei
60 °C getrocknet (nicht konditioniert). Anschließend wurde der andere Teil dieser
Blattscheiben 30 Tage in einem separaten Kunststoffaquarium mit Kunststoffgaze-Einsätzen
(Monyl, Maschenweite 250 µm) im Wasser des Hälterungsbeckens der Gammariden und
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Asseln konditioniert. Dadurch sollten sich, wie unter Freilandbedingungen, aquatische
Hyphomyceten auf den Blättern ansiedeln. Diese Gruppe von Pilzen ist weitgehend auf
Fliessgewässer beschränkt (Gessner 1991). Die Kolonisierung von Blättern durch aquatische
Hyphomyceten wird als Konditionierung bezeichnet (Golladay et al. 1985, zitiert in Graça
2001). Nach Graça et al. (1993b) bevorzugen Zerkleinerer konditionierte Blätter. Graça et al.
(2001b) führten Experimente mit Gammarus pulex durch und stellten im Vergleich zu
unkonditionierten Erlenblättern (A. glutinosa) ein signifikant schnelleres Wachstum der Tiere
bei Fütterung mit konditionierten Erlenblättern fest. Gessner (1991) gibt an, dass die
Hyphomycetenbesiedelung auf einem Blatt nach 30 Tagen Wässerung bis zu 10 % der
Blattrockenmasse betragen kann. Es kann daher davon ausgegangen werden, dass die
Blattscheiben von A. glutinosa nach 30 Tagen Konditionierung in starkem Masse von Pilzen
besiedelt wurden. Zunächst wurden unkonditionierte („unbewachsene“) Blattscheiben und
konditionierte („bewachsene“) Blattscheiben in je einem Weckglas der 14C-Terbutryn-Lösung
exponiert. Die Versuchsanordnung entspricht dem in Kapitel 2.7.2 (Aufnahmekinetik)
beschriebenen und in Abbildung 1 dargestellten Aufbau. Die Probenahme erfolgte wie in den
Versuchen zur Aufnahmekinetik. In einem weiteren Experiment wurde die Aufnahmekinetik
von 14C-Benzo[a]pyren bei Blattscheiben (A. glutinosa) untersucht. Dazu wurden nur
konditionierte Blattscheiben verwendet.
2.8.2 Aufnahme über die Nahrung
Für die Biomagnifikationsexperimente wurden die konditionierten und kontaminierten
Blattscheiben in aktivkohlegefiltertes Leitungswasser überführt. Außerdem wurde ein
Edelstahl-Käfig mit darum gewickelter Kunststoffgaze (Monyl, Maschenweite 250 µm) in das
Weckglas eingesetzt. Nach einer Equilibrierungsphase der Blattscheiben erfolgte die Zugabe
von Gammariden bzw. Asseln in den Käfig und außerhalb des Käfigs. Den Tieren im Käfig
war es nicht möglich, an den Blattscheiben zu fressen. Die unkonditionierten Blattscheiben
wurden nicht für Biomagnifikationsexperimente verwendet. Auch
Die Versuchsanordnung entspricht dem in Kapitel 2.7.2 (Aufnahme über das Wasser)
beschriebenen und in Abbildung 1 dargestellten Aufbau. Die Probenahme erfolgte wie in den
Biokonzentrationsexperimenten. Es wurden je Messzeitpunkt Organismen außerhalb des
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Käfigs entnommen. Am Ende des Experimentes erfolgte die Entnahme von Tieren aus dem
Käfig sowie die Entnahme von Blattscheiben-Resten. Die Tier- bzw. Blattproben wurden bis
zur Verbrennung im Sample Oxidizer bei –18 °C aufbewahrt. Bei L. variegatus kann die
Unterscheidung der Bioakkumulation in ihre beiden Komponenten Biokonzentration und
Biomagnifikation nach Leppänen und Kukkonen (1998b) mit Hilfe von unvollständigen
Würmern (posterioren Enden) durchgeführt werden. Die Anreicherung der Substanzen bei
unvollständigen Würmern ohne Kopf kann nur über die Körperoberfläche (Biokonzentration)
erfolgen. Vor den Experimenten zur Aufnahme der Testsubstanzen über die Nahrung wurde
eine Anzahl von Würmern geteilt. Die vollständigen Würmer mit Kopf werden in den
vorliegenden Untersuchungen als „ganze“ Würmer und die unvollständigen Würmer ohne
Kopf als „halbe“ Würmer bezeichnet.
2.8.3 Elimination nach Aufnahme über die Nahrung
Die Versuchsanordnung entspricht dem in Kapitel 2.7.3 beschriebenen und in Abbildung 2
dargestellten Aufbau. Nach Einstellung des „steady state“ der Testsubstanzen in den
Organismen außerhalb des Käfigs wurden die verbliebenen Tiere in unbelastetes
aktivkohlegefiltertes Leitungswasser umgesetzt. Die Probenahme und Weiterbehandlung der
Haltungswasser- und Organismenproben erfolgte wie in den Versuchen zur Aufnahmekinetik.
2.8.4 Metabolismus nach Aufnahme über die Nahrung
Die Versuchsanordnung entspricht dem in Kapitel 2.7.2 beschriebenen und in Abbildung 1
dargestellten Aufbau. Im „steady state“ wurde eine Anzahl von Organismen aus dem Käfig
und Organismen außerhalb des Käfigs sowie Blattscheiben entnommen, gewogen und bis zur
Extraktion der in den Proben enthaltenen Radioaktivität eingefroren (-18 °C). Des weiteren
wurden 20 mL Haltungswasser entnommen und zur späteren HPLC-Analyse eingefroren (-18
°C). Die Aufbereitung der Wasser-, Blatt- und Organismenproben für die HPLC-Analyse ist
in den Kapiteln 2.8.1und 2.8.2 beschrieben.
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2.9 Probenaufbereitung
2.9.1 Wasserproben
Zur Bestimmung der in den Wasserproben enthaltenen Radioaktivität wurde jeweils 1 mL
Probe mit 10 mL Szintillator versetzt und gemessen. Die Wasserproben für die HPLC-
Analyse wurden mit Spritzenaufsatz-Filtern (0,22 µm, Syringe) filtriert. Anschließend wurde
die Radioaktivität bestimmt. Waren die Radioaktivitätskonzentrationen zu niedrig um direkte
Untersuchungen mittels HPLC zuzulassen, wurden die Wasserproben im Rotationsverdampfer
(Rotavapor Büchi 011 RE-111 mit Vacuum-controller Büchi 161, Büchi-Laboratoriums-
Technik AG, Flawil, Schweiz) bei 40 °C und einem Druck von 72 mbar eingeengt.
Mindestens 1 % der eingesetzten Radioaktivität sollte dabei nach der Auftrennung noch gut
detektiert werden können (Minimum : 50 dpm).
2.9.2 Organismen- und Blattproben
Die Extraktion der Radioaktivität aus den Organismen- und Blattproben erfolgte mit Methanol
(Fisher Scientific, Nidderau). Organismen- bzw. Blattproben wurden in ein
Zentrifugenröhrchen überführt und mit Methanol versetzt. Anschließend erfolgte die
Homogenisierung mittels Ultra Turrax T25 (Janke & Kunkel, Staufen, Breisgau). Homogenat
und Methanol wurden in Eppendorf-Reaktionsgefäße pipettiert. Nach Spülung des
Zentrifugenröhrchens und der Überführung des Inhalts in ein weiteres Eppendorf-
Reaktionsgefäß wurde 20 min bei 3500 U / min zentrifugiert (Eppendorf Centrifuge 5415 C,
Eppendorf, Hamburg). Danach wurde der Überstand abpipettiert, die Gesamtmenge bestimmt
und die Radioaktivität im Überstand gemessen. Der Vorgang wurde so oft wiederholt, bis
keine Radioaktivität mehr aus dem Pellet extrahiert werden konnte. Die im Pellet befindliche
Radioaktivität wird als nicht-extrahierbare Radioaktivität bezeichnet. Für die
chromatographische Analyse wurde der Überstand aus dem ersten Extraktionsdurchgang
verwendet. Die in den Reaktionsgefäßen verbliebenen Pellets wurden mit einem Spatel
entnommen und in ein zuvor gewogenes Super Polyethylene Vials (20 mL) überführt.
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Anschließend wurde das Gewicht des Pellets bestimmt. Das Pellet wurde im Sample Oxidizer
verbrannt, um die Gesamtradioaktivität der Probe (Extrakt und Pellet) bestimmen zu können.
2.10 Radioaktivitätsmessung und Bestimmung des Wiederfundes
Bei den verwendeten Tracern handelte es sich um 14C-markierte Substanzen. Die Messung der
Proben erfolgte in Super Polyethylene Vials (20 mL; Packard, Frankfurt) bzw. bei kleineren
Proben in Pony-Vials (6 mL; Packard, Frankfurt). Flüssige Proben wurden mit dem
Szintillator Rotiszint (Roth, Karlsruhe) versetzt und im Flüssig-Szintillationszähler TriCarb
2200 CA mit automatischer Quenchkorrektur (Packard, Frankfurt) gemessen. Gammariden,
Asseln, Blattscheiben, Extraktionsreste und Filter wurden im Sample Oxidizer (Packard,
Frankfurt) vollständig verbrannt. Das dabei entstandene 14CO2 wurde im Gerät quantitativ in
Carbosorb (Packard, Frankfurt) aufgefangen und automatisch mit der Szintillationsflüssigkeit
Permafluor V (Packard, Frankfurt) versetzt. Die Proben wurden dann ebenfalls im Flüssig-
Szintillationszähler gemessen. Für die Messung der KOH-Proben wurde der Szintillator
Hionic Fluor (Packard, Frankfurt) verwendet.
Die Oligochaeten wurden mit dem Gewebsauflöser Soluene 350 (Packard, Frankfurt) versetzt,
30 min mit dem Rotationsschüttler IKA-Vibrax-VX 8 (Janke & Kunkel, Staufen, Breisgau)
geschüttelt und dann mit Hionic Fluor (Packard, Frankfurt) versetzt. Anschließend erfolgte die
Messung der Proben im Flüssig-Szintillationszähler.
Die im Gerät ermittelte Zählrate (counts per minute = cpm) wurde durch die Verwendung
eines im Gerät eingebauten, externen Standards von dem an den Counter angeschlossenen
Computer in Zerfälle pro Minute (desintegrations per minute = dpm) umgerechnet. Die
Zählzeit betrug maximal 30 Minuten. Die Zählung wurde früher beendet, wenn die
Standardabweichung der für die Probe ermittelten Messwerte 2 % unterschritt. Alle
Messwerte wurden automatisch um die Leerwert-Aktivität (Background) korrigiert.
Der Wiederfund der Radioaktivität in den Experimenten ergibt sich aus dem Vergleich der
eingesetzten Radioaktivität mit der am Ende des Versuches ermittelten Radioaktivität im
Wasser, in den Organismen, in den Blattscheiben und im Toluol bzw. der KOH-Lösung in den
Waschflaschen. Der Wiederfund wird in Prozent angegeben.
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2.11 Hochleistungsflüssigkeitschromatographie (HPLC)
Die Geräte, die für die Hochleistungsflüssigkeischromatographie (HPLC) verwendet wurden,
sind in der Geräteliste aufgeführt. Für die Analyse der Benzo[a]pyren-Proben wurde als
mobile Phase Methanol (100 %) verwendet. Für die Analyse der Terbutryn-Proben wurden als
mobile Phase Methanol/Wasser-Gemische (70:30, 60:40) verwendet. Die Laufmittel für die
Terbutryn-Bestimmung wurden jeweils mit Ammoniumacetat-Puffer (0,025 molar) versetzt.
Der Wechsel des Laufmittels diente einer genaueren Trennung der Metabolite. Der Durchfluss
betrug immer 0,7 mL/Min. Den radioaktiven Proben wurden nicht markierte
Referenzchemikalien zugesetzt, deren Retentionszeiten vorher, sowohl einzeln als auch im
Gemisch, ermittelt worden waren. Die Detektion der Substanzen Terbutryn, Benzo[a]pyren
und der Metabolite erfolgte mit einem UV-Detektor S-3120 (Besta, Heidelberg) bei einer
Wellenlänge von 230 nm für Terbutryn und Metabolite bzw. 254 nm für Benzo[a]pyren und
Metabolite. Das Eluat wurde automatisch in 60 Sekunden-Fraktionen (Terbutryn) bzw. 2
Minuten-Fraktionen (Benzo[a]pyren) mit dem Fraktionssammler Helirac LKB 2212
(Amersham pharmacia biotech, Freiburg) gesammelt, Anschließend mit Szintillator versetzt
und die Aktivität im Flüssig-Szintillationszähler gemessen.
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2.12 Mathematische Beschreibung der Aufnahme und Elimination von Fremdstoffen
2.12.1 Aufnahme
Wird ein Tier einer konstanten Konzentration eines Fremdstoffes exponiert (CW), dann wird
es diesen Fremdstoff über das Wasser mit einer bestimmten Geschwindigkeit (k01) aufnehmen
und mit einer bestimmten Geschwindigkeit (k10) wieder ausscheiden. Dabei stellt sich im Tier
eine Konzentration des Fremdstoffes ein (CT). Die Abbildung 3 beschreibt den zeitlichen
Verlauf der Aufnahme und Elimination als 1-Kompartiment-Modell. Das Tier wird im Modell
als Kompartiment dargestellt.
CT
CW
k01 k10
Abbildung 3 : 1-Kompartiment-Modell der Aufnahme und Elimination (aus Nagel 1988)
CT = Fremdstoffkonzentration im Tier
CW = Fremdstoffkonzentration im Wasser
k01 = Geschwindigkeitskonstante der Aufnahme
k10= Geschwindigkeitskonstante der Elimination
Die Aufnahmegeschwindigkeit des im Wasser gelösten Fremdstoffes durch das Tier läßt sich
durch folgende Formel beschreiben :
(1)                                                                                              Ck
dt
dCV W01Tein ⋅==
V ein = Aufnahmegeschwindigkeit  (Voraussetzung: CW = konstant)
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Die Elimination des Fremdstoffes aus dem Organismus in das umgebende Medium verläuft
nach :
(2)                                                                                              (t)Ck
dt
dCV T10Taus ⋅==
Vaus = Eliminationsgeschwindigkeit
Mit der Aufnahme des Fremdstoffes in den Organismus setzen auch die Prozesse der
Elimination ein. Die Konzentration eines Fremdstoffes im Organismus zum Zeitpunkt t ergibt
sich aus den Formeln (1) und (2) :
(3)                                                                                             CkCk
dt
dC
T10W01
T
⋅−⋅=
Nach Integration von Formel (3) ergibt sich :
(4)                                                                                        )  e-(1Ck
k
(t)C tk-W
10
01
T
10 ⋅
⋅⋅=
Unter der Voraussetzung, dass die Konzentration im Wasser (CW) konstant ist, wird sich nach
einer bestimmten Zeit zwischen Aufnahmegeschwindigkeit und Eliminationsgeschwindigkeit
ein Gleichgewicht („steady state“) einstellen (5) :
(5)                                                                                                                     VV ausein =
Dabei ändert sich auch die Konzentration des Fremdstoffes im Tier (CT) nicht mehr. Im
„steady state“ ergibt sich nach Gleichung (1) und (2) :
(6)                                                                                                     kCkC 10GlT01W ⋅=⋅
CTGl = Konzentration des Fremdstoffes im Tier im Gleichgewicht
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Die Substanzkonzentration im Tier im „steady state“ ergibt sich nach :
(7)                                                                                                          C
k
k
C W 
10
01
GlT ⋅=
Im „steady state“ ist nach Neely et al. (1974) der Biokonzentrationsfaktor (BCF) der Quotient
der Substanzkonzentration im Tier zur Substanzkonzentration im Wasser bzw. der
Geschwindigkeitskonstanten von Elimination und Aufnahme.
(8)                                                                                                     
C
C
 
k
k
BCF
W
GlT
10
01
==
2.12.2 Elimination
2.12.2.1 Ein-Kompartimentmodell
Wird ein Organismus im „steady state“ entnommen und in ein Durchflusssystem überführt
(CW = 0), erfolgt keine Wiederaufnahme aus dem Hälterungswasser. Nach Integration von
Formel (2) ergibt sich Formel (9).
(9)                                                                                                      eC(t)C
t-k
GlTT
10 ⋅
⋅=
Erfolgt die Ausscheidung des Fremdstoffes mit konstanter Geschwindigkeit, dann wird eine
Ein-Kompartiment-Elimination angenommen und die Gleichung (9) beschreibt die
Konzentrationsabnahme im Tier ausreichend.
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2.12.2.2 Zwei-Kompartimentmodell
Viele Untersuchungen zeigen, dass Eliminationsvorgänge oft einen zweiphasigen Verlauf
haben: eine Anfangsphase schnellerer und eine Endphase langsamerer Ausscheidung (Nagel
1988, Zok 1986, Yilmaz 1996, Schmitz 1997). Zeit- und Konzentrationskurven können in
diesen Fällen mit Zwei-Kompartimentmodellen beschrieben werden. (Abbildung 4). Die
unterschiedlichen Eliminationsgeschwindigkeiten aus den Kompartimenten können durch
räumliche Verteilung oder durch biochemische Prozesse erklärt werden. Ein biochemischer
Prozess kann beispielsweise die Metabolisierung des aufgenommenen Fremdstoffes sein.
(A)
C2C1
CW
k12
k21
k01
k10
(B)
      
C2C1
CW
k12
k01
k10 k20
Abbildung 4 : Zwei verschiedene Zwei-Kompartiment-Modelle zur Beschreibung der
zweiphasigen Elimination von Fremdstoffen (aus : Nagel 1988),
Modell (A) = Aufnahme und Elimination erfolgt über Kompartiment 1,
Modell (B) = Fremdstoffelimination erfolgt auch aus dem Kompartiment 2,
C1 bzw. 2 = Fremdstoffkonzentration im Kompartiment 1 bzw. 2 ,
CW = Fremdstoffkonzentration im Wasser,
k01, k10, k20 = Geschwindigkeitskonstanten der Aufnahme und Elimination,
k12, k21 = Geschwindigkeitskonstanten der Verteilung
                                                                                                   MATERIAL UND METHODEN
29
In Gleichung (10) sind A und B die Größen der Kompartimente, die in Prozent angegeben
werden. ka bzw. kb bezeichnen die Eliminationskonstanten der entsprechenden
Kompartimente.
(10)                                                                                        e  B  eA(t)C
t-kbt-ka
T
⋅⋅
⋅+⋅=
Während im Falle einer Ein-Kompartiment-Elimination die Aufnahmekonstante (k01) nach
Gleichung (8) berechnet werden kann, wird sie nach Nagel (1988) für ein Zwei-
Kompartiment-Modell mit Hilfe von Gleichung (11) berechnet.
(11)                                                                                     
BA
BCF)kBk(Ak baein +
⋅⋅+⋅
=
(mathematische Formeln aus Nagel 1988)
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2.13 Auswertung
Die in den Tieren gemessene Radioaktivität wurde durch das Gewicht der Tiere dividiert.
Diese Werte (dpm/mg Tier) wurden Anschließend durch die im Haltungswasser gemessene
Radioaktivität (dpm/mg Wasser) dividiert. Dieser Quotient stellt den Anreicherungsfaktor
(AF) der Biokonzentrationsexperimente zum entsprechenden Messzeitpunkt dar. Nach dem
Auftragen der Anreicherungsfaktoren gegen die Zeit, entsprach der bei der Anpassung der
Aufnahmegleichung (4) erhaltene Anreicherungsfaktor im Gleichgewicht dem BCF. Bei den
Experimenten zur Biomagnifikation wurde die in den Tieren gemessene Radioaktivität
(dpm/mg Tier) durch die in den Blattscheiben der Erle (Alnus glutinosa) gemessene
Radioaktivität (dpm/mg Blattscheibe) dividiert. Dieser Quotient stellt den
Anreicherungsfaktor (AF) der Biomagnifikationsexperimente zum entsprechenden
Messzeitpunkt dar. Nach dem Auftragen der Anreicherungsfaktoren gegen die Zeit, entsprach
der bei der Anpassung der Aufnahmegleichung (4) erhaltene Anreicherungsfaktor im
Gleichgewicht dem BMF. In die Berechnung des auf der Ursubstanz beruhenden BCF bzw.
BMF ging die Extraktionsausbeute mit ein. Nach der Bestimmung der extrahierbaren und
nicht-extrahierbaren Radioaktivität der Organismen- und Blattproben erfolgte eine Korrektur
der gefundenen Menge an Metabolite und Ursubstanz (Terbutryn bzw. B[a]P) um den Anteil
der nicht-extrahierbaren Bestandteile. Die Radioaktivität im Pellet am Ende der Extraktion
(siehe Kapitel 2.9.2, Seite 22) war dabei die nicht-extrahierbare Radioaktivität. Die
Extraktionsausbeuten wurden wie folgt berechnet :
Extraktionsausbeute (%) = Aktivität im Extrakt               *100
Aktivität (Extrakt + Pellet)
Für die Eliminationskinetiken wurden die dpm/mg Tier in Prozent der im Gleichgewicht im
mg Tier enthaltenen dpm gemessen. Mit Hilfe des Programms STATISTIKA 5.0 wurden die
Regressionskurven, die Konstanten der Aufnahme und der Elimination sowie die
Biokonzentrations- bzw. Biomagnifikationsfaktoren durch nichtlineare Regressionsanalyse
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berechnet. Anhand der jeweiligen Korrelationskoeffizienten (r) wurde die Güte der Anpassung
der Daten bestimmt. Das jeweils besser angepaßte Modell wurde dann zur Beschreibung der
Aufnahme- und Eliminationskinetiken herangezogen.
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3 Ergebnisse
In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Aufnahme- und
Eliminationskinetik von 14C-Terbutryn und 14C-Benzo[a]pyren bei Aufnahme der
Testsubstanzen über das Wasser und über die Nahrung durch Gammarus fossarum, Asellus
aquaticus und Lumbriculus variegatus dargestellt.
In Tabelle 3 sind die Versuchsbedingungen während der Experimente zur Aufnahme der
Testsubstanzen über das Wasser und zur Aufnahme der Testsubstanzen über die Nahrung
dargestellt.
Der Wiederfund von 14C-Terbutryn war am Ende der Experimente zur Aufnahmekinetik ein-
bis fünffach höher als der Wiederfund am Ende der Experimente zur Aufnahmekinetik von
14C-B[a]P. Eine Ausnahme stellt hierbei das Experiment zur Aufnahmekinetik von B[a]P über
das Wasser bei G. fossarum dar (Wiederfund von B[a]P 169,4 %).
Offenbar adsorbierte im Unterschied zu 14C-Terbutryn ein Teil des zugegebenen 14C-B[a]P an
die Glaswand des Expositionsgefäßes. Diese Vermutung wurde durch Wischproben mit
Kleenex am Ende der jeweiligen Experimente gestützt, die nennenswerte Mengen an
Radioaktivität ergaben (keine Quantifizierung).
In die Berechnung des Wiederfundes geht auch die Radioaktivität in den Waschflachen mit
Toluol bzw. KOH am Ende der Experimente zur Aufnahmekinetik der Testsubstanzen ein.
Der Anteil der eingesetzten Radioaktivität, der sich in den Waschflachen befand, war
insgesamt gering. Da bei den Biomagnifikationsexperimenten mit B[a]P aufgrund des
Durchflusssystems keine Waschflaschen angeschlossen werden konnten, ist ein Vergleich der
Radioaktivität nur zwischen den Biokonzentrationsexperimenten mit Terbutryn und B[a]P
möglich. Der Anteil der eingesetzten Radioaktivität in den Waschflaschen am Ende der
Experimente zur Aufnahmekinetik von Terbutryn war geringer (Toluol : max. 0,005 %, KOH
: 0,007 bis 0,01 %) als der Anteil der eingesetzten Radioaktivität in den Waschflaschen am
Ende der Experimente zur Aufnahmekinetik von B[a]P (Toluol : max. 0,03 %, KOH : 0,37 bis
3,3 %). Terbutryn und B[a]P wurden also in den jeweiligen Experimenten mikrobiell kaum zu
14CO2 veratmet und waren nur gering flüchtig. Letzteres war aufgrund der Literaturangaben
des Dampfdruckes von Terbutryn und B[a]P zu erwarten (Kapitel 2.2.3).
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Tabelle 3 : Versuchsbedingungen der Experimente zur Aufnahmekinetik von 14C-
Terbutryn und 14C-Benzo[a]pyren, Extraktionsausbeuten und Wiederfund
Substanz Experiment Spezies H2O
(mL)
Anzahl
Tiere;
Tempera-
tur (°C)
Extraktions-
Ausbeute (%)
Wiederfund
(%)
Terbutryn Biokonzentration G. f. 500 60 15 86,8 66
A. a. 500 60 15 98,1 87,1
L. v. 250 700 18 106,3
Biomagnifikation G. f.* 750 70(10)
(F/NF)
15 92,6 (F) 107,9
A. a.* 300 60(10)
(F/NF)
15 98,1 (F) 83,5
L. v.*
(ganze)
500 150 18 94,6 60,8
L. v.*
(halbe)
500 150 18 94,2 60,8
B[a]P Biokonzentration G. f.* 750 85 15 93,2 169,4
A. a.* 750 65 15 96,4 18,4
Biomagnifikation G. f.* 500 60 (10)
(F/NF)
15 77 (F) 42,7
A. a.* 500 60 (10)
(F/NF)
15 95 (F) 41,7
L. v.*
(ganze)
500 150 18 96,5 58,5
L. v.*
(halbe)
500 150 18 94,1 58,5
G.f.=Gammarus fossarum; A.a.=Asellus aquaticus; L.v.=Lumbriculus variegatus (ganze=vollständige Würmer;
halbe=unvollständige Würmer); F=Tiere die an Blattscheiben fressen konnten; NF=Tiere durch einen Käfig am Fressen der
Blattscheiben gehindert; *Aufnahmekinetik und Metabolismus im gleichen Versuchsansatz unterucht.
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3.1 Biokonzentrationsexperimente
In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Aufnahme von 14C-
Terbutryn und 14C-B[a]P über das Wasser bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus
aufgeführt. Dargestellt sind die Anreicherungsfaktoren der drei Replikate zu jedem
Messzeitpunkt sowie die aus diesen Daten berechneten Regressionskurven. Die Daten
basieren auf der 14C-Gesamtradioaktivität und beziehen sich auf das Feuchtgewicht der
Organismen. Die kinetischen Parameter der Aufnahme wie BCF, Aufnahmekonstanten sowie
die Korrelationskoeffizienten sind in Tabelle 4 (Seite 104) und Tabelle 6 (Seite 109)
dargestellt. Die Eliminationskinetiken nach der Aufnahme der Testsubstanzen über das
Wasser durch die Organismen werden ebenfalls dargestellt. Der Mittelwert der Radioaktivität
der am Ende der Experimente zur Aufnahmekinetik zuletzt entnommenen drei Tiere („steady
state“ erreicht) wurde als 100 % angenommen und die Radioaktivität der Tiere nach erfolgter
Elimination dazu prozentual ins Verhältnis gesetzt. Die kinetischen Parameter der
Fremdstoffelimination wie die Kompartimentgrössen A und B sowie die
Geschwindigkeitskonstanten der Elimination ka und kb sind in Tabelle 5 und Tabelle 7 (Seite
dargestellt. Die einzelnen Messwerte befinden sich im Anhang der vorliegenden Arbeit.
3.1.1 Aufnahme über das Wasser und Elimination von 14C-Terbutryn
Es wurden Versuche zur Aufnahmekinetik mit vergleichbaren Terbutrynkonzentrationen
durchgeführt. Die Konzentration der 14C-Aktivität im Wasser wurde über den
Versuchszeitraum kontrolliert. Abbildung 5a–c (Seite 35) zeigt, dass die absoluten
Konzentrationswerte zu den Messzeitpunkten nur geringfügig schwanken. Die
Konzentrationen im Wasser bei den Experimenten zur Aufnahmekinetik mit G. fossarum und
A. aquaticus nehmen vom Zeitpunkt der ersten Probenahme (0,5 h) bis zum Versuchsende (47
h) um 26 % bzw. 33 % ab. Im Experiment zur Aufnahmekinetik von 14C-Terbutryn durch L.
variegatus bleibt die Konzentration im Wasser konstant, was auf ein größeres Verhältnis von
Wassermenge zu Masse an eingesetzten Tieren im Vergleich zu den Experimenten mit G.
fossarum und A. aquaticus zurückzuführen ist. Bei allen drei Experimenten erfolgte keine
Nachdosierung von 14C-Terbutryn.
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Abbildung 5 : Zeitverlauf der 14C-Terbutrynkonzentration im Wasser während der
Versuche zur Aufnahme über das Wasser;
a –Gammarus  fossarum (Startkonzentration t0 : 670 µg/L);
b –Asellus aquaticus (Startkonzentration t0 : 620 µg/L);
c –Lumbriculus variegatus (ganze Würmer; Startkonzentration t0: 870 µg/L)
                                                                                                                                ERGEBNISSE
36
3.1.1.1 Gammarus fossarum
14C-Terbutryn wurde von G. fossarum sehr schnell aufgenommen. Während der
Expositionsphase wurde ein Gleichgewicht zwischen Aufnahme- und Eliminationsvorgängen
(„steady state“) schon nach 48 Stunden erreicht (siehe Abbildung 6). Nach 24 und 48 Stunden
sind jedoch starke Schwankungen der Messwerte zu beobachten. Diese Streuung kann nicht
durch das Gewicht einzelner Tiere oder andere Faktoren (z.B. das Geschlecht) erklärt werden.
Die Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse berechneten Anreicherungskurve
(Gleichung (4)) ist mit r = 0,80 gut. Der Biokonzentrationsfaktor (BCF) basierend auf der
Gesamtradioaktivität in Wasser- und Organismenproben betrug 105.
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Abbildung 6 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser bei G.
fossarum;c(Org) / c(W) = Konzentration der Radioaktivität im Organismus /
Konzentration der Radioaktivität im Wasser; BCF = 105; Anpassung von
Gleichung (4); r = 0,80; k01 (h-1) = 7,35; k10 (h-1) = 0,07
Die Substanzelimination erfolgte im Anschluss an das Erreichen des „steady state“. Nach 48 h
14C-Terbutryn-Aufnahme wurden die Gammariden in fremdstofffreies Wasser überführt. Zu
den jeweiligen Messzeitpunkten sind keine starken Schwankungen der Messwerte zu
beobachten. Die Beschreibung des Eliminationsverlaufes mit Hilfe eines Zwei-Kompartiment-
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Modells war bei einer Anpassung von r = 0,94 gut. Deshalb wurde bei der Darstellung der
Elimination das Zwei-Kompartiment gewählt (Abbildung 7). Die Elimination erfolgte sehr
schnell. Der Hauptanteil (ca. 70 %) des 14C-Terbutryn wurde in den ersten 8 h sehr schnell
von G. fossarum eliminiert (ka (h-1) = 0,4). Ein kleinerer Anteil (ca. 20 %) wurde in den
weiteren 40 h nur langsam eliminiert (kb (h-1) = 0,02). Terbutryn wurde nach der Aufnahme
durch G. fossarum fast vollständig wieder abgegeben. Am Ende des Experimentes wurde eine
Restaktivität von 11 % in den Tieren festgestellt.
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Abbildung 7 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) nach Aufnahme
über das Wasser bei G. fossarum; Anpassung des Zwei-Kompartiment-
Modells der Elimination (Gleichung (10)); r = 0,94; ka (h-1) = 0,4; kb (h-1) =
0,02
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3.1.1.2 Asellus aquaticus
Bei A. aquaticus wurde der Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn ebenfalls mit dem
oben dargestellten Modell (Gleichung (4)) beschrieben (Abbildung 8). Wie auch in dem
Biokonzentrationsexperiment mit G. fossarum kam es bei A. aquaticus mit zunehmender
Dauer des Experimentes zu einer stärkeren Streuung der drei Messwerte. Das
Korrelationskoeffizient betrug jedoch nur 0,58. Das „steady state“ wurde nach 48 h erreicht.
Es wurde ein BCF für die Gesamtradioaktivität von 37 ermittelt.
Aus Abbildung 8 wird ersichtlich, dass ein nach 48 h ermittelter AF-Wert von 98 deutlich
über den beiden anderen Messwerten dieses Messzeitpunktes liegt. Dieser Unterschied kann
weder durch das Gewicht des Tieres noch durch andere Faktoren (z.B. Geschlecht) erklärt
werden. Bezieht man dennoch bei der Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse
berechneten Anreicherungskurve (Gleichung (4)) diesen AF-Wert nicht mit ein, so kann ein
BCF für die Gesamtradioaktivität von 27 ermittelt werden und der Korrelationskoeffizient
beträgt dann 0,71.
Zeit (h)
c(
O
rg
) /
 c
(W
)
0
20
40
60
80
100
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50
Abbildung 8 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser bei
A.aquaticus;  c(Org) / c(W) = Konzentration der Radioaktivität im
Organismus / Konzentration der Radioaktivität im Wasser; BCF = 37;
Anpassung von Gleichung (4); r = 0,58; k01 (h-1) = 3,7; k10 (h-1) = 0,1
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Die Daten der Elimination für A. aquaticus mit einem Korrelationskoeffizienten von r = 0,91
gut an das Ein-Kompartiment-Modell der Elimination Gleichung (9) angepaßt werden
(Abbildung 9). Terbutryn wurde nach der Aufnahme durch A. aquaticus sehr schnell und fast
vollständig wieder eliminiert. Am Ende des Experimentes wurde eine Restaktivität von 2 % in
den Tieren festgestellt.
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Abbildung 9 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) nach Aufnahme
über das Wasser bei A. aquaticus. Anpassung des Ein-Kompartiment-
Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,91; ka (h-1) = 0,3
3.1.1.3 Lumbriculus variegatus
Bei L. variegatus wurde der Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn ebenfalls mit dem
oben dargestellten Modell (Gleichung (4)) beschrieben (Abbildung 10). Der
Korrelationskoeffizient betrug 0,65. Nach 24-stündiger Exposition schien zunächst ein
Gleichgewicht zwischen Aufnahme und Elimination erreicht zu sein. Im weiteren Verlauf
stiegen die einzelnen Anreicherungsfaktoren jedoch weiter an. Deshalb konnte am Ende des
Experimentes zur Aufnahmekinetik auch nur ein Anreicherungsfaktor und nicht ein
Biokonzentrationsfaktor ermittelt werden. Der AF, basierend auf der Gesamtradioaktivität in
den Tier- und Wasserproben betrug 12. 14C-Terbutryn wurde im hier dargestellten Experiment
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durch L. variegatus (kein (h-1) = 70,3) noch schneller über das Wasser aufgenommen als durch
A. aquaticus (kein (h-1) = 11,1) und G. fossarum (kein (h-1) = 0,33).
Bezieht man bei der Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse berechneten
Anreicherungskurve (Gleichung (4)) die drei AF-Werte zum Messzeitpunkt nach 48 h nicht
mit ein, so kann ein AF für die Gesamtradioaktivität von 11 ermittelt werden und der
Korrelationskoeffizient beträgt dann 0,70.
Die untersuchte Kinetik ist ähnlich der von Füll (1996) ermittelten zweiphasigen Kinetik bei
Exposition von Lumbricus rubellus in 14C-Lindan. Auch Lagadic et al. (1992) ermittelten eine
zweiphasige Kinetik bei der Exposition von Spodoptera littoralis (Insekt) in γ - HCH. Hryk
(1990) beobachtete einen zweiphasigen Verlauf der Aufnahme von Phenol bei der
Süsswasserschnecke Lymnaea stagnalis.
Noack (2000) wiederholte das Experiment zur Aufnahmekinetik von 14C-Terbutryn und
ermittelte für ganze Würmer von Lumbriculus variegatus einen BCFGesamtaktivität von 21 und
für halbe Würmer einen BCFGesamtaktivität von 15 bei Aufnahme von Terbutryn über das
Wasser. Noack berechnete für halbe Würmer von L. variegatus eine Aufnahmekonstante von
k01 (h-1) = 10,8 und für ganze Würmer von k01 (h-1) = 21,4 und stellte bei der Aufnahme von
14C-Terbutryn durch L. variegatus (ganze Würmer) die Einstellung des „steady state“ nach 4 h
fest. Bei halben Würmern von L. variegatus wurde das „steady state“ nach 5 h erreicht.
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Abbildung 10 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser bei L.
variegatus; c(Org) / c(W) = Konzentration der Radioaktivität im
Organismus / Konzentration der Radioaktivität im Wasser; AF = 12;
Anpassung von Gleichung (4); r = 0,65; k01 (h-1) = 8,4; k10 (h-1) = 0,7
Die Daten der Elimination für L. variegatus konnten mit einem Korrelationskoeffizienten von
r = 0,90 an das Zwei-Kompartiment-Modell der Elimination Gleichung (10) angepaßt werden
(Abbildung 11). Terbutryn wurde nach der Aufnahme durch L. variegatus sehr schnell und
fast vollständig wieder abgegeben. Bereits nach 4 h waren etwa 70 % des Terbutryn aus L.
variegatus eliminiert. Am Ende des Experimentes wurde eine Restaktivität von 8 % in den
Tieren festgestellt.
Die Tiere zu Beginn des Experimentes zur Eliminationskinetik (0,5 h und 1 h) wiesen eine
höhere Radioaktivität auf als die Tiere am Ende des Experimentes zur Aufnahmekinetik (48
h). Daher ergeben sich in Abbildung 11 Konzentrationen größer als 100 %. Die Ursache dafür
könnte ein größeres Feuchtgewicht der Tierproben (31 mg, Mittelwert aus drei Messwerten
0,5 h; 64 mg, Mittelwert aus drei Messwerten 1 h) während der Eliminationskinetik im
Vergleich zum Feuchtgewicht der Tierproben (16 mg, Mittelwert aus drei Messwerten 48 h)
während der Aufnahmekinetik sein.
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Abbildung 11 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) nach Aufnahme
über das Wasser bei L. variegatus; Anpassung des Zwei-Kompartiment-
Modells der Elimination (Gleichung (10)); r = 0,90; ka (h-1) = 1,9; kb (h-1) =
1,9
3.1.2 Metabolismus von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über das Wasser
Ein Ziel der Experimente zum Metabolismus von 14C-Terbutryn war eine Differenzierung der
in Wasser und Organismen gemessenen Radioaktivität in Ursubstanz und eventuell
entstandene Metabolite. Die Identifizierung der Metabolite erfolgte mittels UV-Detektion und
Cochromatographie. Des weiteren sollte untersucht werden, ob es Unterschiede bei der
Metabolisierung der Testsubstanzen in den Tieren nach der Aufnahme gibt.
Es gibt zwei Wege zur Metabolisierung von Terbutryn. Einerseits kann durch Hydrolyse und
Abspaltung der SHCH3-Gruppe Hydroxyterbutryn gebildet werden. Hydroxyterbutryn ist kein
sehr stabiles Zwischenprodukt. Es wird sehr schnell durch Reduktion und Abspaltung von
C2H2 zu Hydroxydesethylterbutryn oder durch Reduktion und Abspaltung von CH(CH3)3 zu
Deisopropylhydroxyatrazin abgebaut. Andererseits kann aus Terbutryn durch Reduktion und
Abspaltung von C2H6 Desethylterbutryn entstehen.
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Der Abbau von Terbutryn im Boden, in Pflanzen und Tieren ist vergleichbar mit dem anderer
Triazin-Herbizide. Hyroxyterbutryn ist das Hauptabbauprodukt von Terbutryn (Muir et al.
1981). Nach Lang et al. (1996) existieren nur wenige Daten zum Metabolismus von s-
Triazinen in Tieren und Menschen. Nach Novartis Crop Protection AG (Dossier) zeigten
Versuche in zwei Wasser/Sediment-Systemen mit 14C-markierter Substanz nach 73 Tagen
einen Anteil von 40,4 % Terbutryn im Wasser (Rheinwasser) und 4 % im Sediment bzw. 17,9
% im Wasser (Teichwasser) und 13,9 % im Sediment. Als Haupt-Metabolit wurde bei diesen
Untersuchungen Hydoxyterbutryn identifiziert. Außerdem wurden die Metabolite
Desethylterbutryn und Hydroxydesethylterbutryn nachgewiesen. Weitere Tests in Wasser
zeigten, bei nicht genau definierten Strahlungsbedingungen, einen schnellen Abbau von
Terbutryn mit Halbwertszeiten von einigen Stunden. Im Boden erfolgte der Abbau weit
langsamer als im Wasser (Novartis Crop Protection AG, Dossier). Als Hauptabbauweg
kommt die Dealkylierung der Aminogruppen in Frage.
Die Metabolisierung von Terbutryn ist in Abbildung 12 schematisch dargestellt.
C10H19N5S
Terbutryn
(4-Ethyl-2-tert-buthylamino-6-methyl-thio-
[1,3,5]-triazine)
C7H13N5S
Hydroxy-desethylterbutryn
(4-Amino-6-tert-butylamino-[1,3,5]triazine-2-ol)
C6H11N5S
(N-Ethyl-6-methylsulfanyl-[1,3,5]triazine-2,4-
diamine)
C9H17N5S
Hydroxyterbutryn
(4-tert-Butylamino-6-ethylamino-
[1,3,5]triazine-2-ol)
C8H15N5S
Desethyl-Terbutryn
(N-tert-Butyl-6-methylsulfanyl-[1,3,5]triazine-
2,4-diamine)
C5H9N5S
Deisopropylhydroxyatrazine
(4-Amino-6-ethylamino-[1,3,5]triazine-2-ol)
C3H5N5S
Ammeline
(4,6-Diamino-[1,3,5]triazine-2-ol)
C4H7N5S
(6-Methylsulfanyl-[1,3,5]triazine-2,4-diamine)
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Abbildung 12 : Schema der Metabolisierung von Terbutryn
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Am Beispiel des HPLC-Elutionsprofiles des Extraktes von A. aquaticus nach dem
Biokonzentrationsexperiment mit Terbutryn sind die Aktivität der Probe (dpm/mL über die
Zeit) und die Retentionszeiten des unmarkierten Terbutryns (UV-Detektion) sowie der zur
Verfügung stehenden Referenzchemikalien schematisch dargestellt (Abbildung 13 , Seite 44).
Mit Hilfe der Elutionsprofile wurden jeweils der Anteil des 14C-Terbutryns und der
Metabolite berechnet. Die Identifizierung der Radioaktivität in den Organismenproben war oft
schwierig, da diese stärker „schmierte“ als die Radioaktivität im Haltungswasser. Damit ist
gemeint, dass die Substanz über eine längere Zeit mit dem Säulenmaterial in Wechselwirkung
war und somit zeitverzögert eluiert wurde (siehe auch Schmitz 1997).
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Abbildung 13 : HPLC-Elutionsprofil des Extraktes von A. aquaticus nach
Biokonzentrationsexperiment mit 14C-Terbutryn (Mobile Phase :
Methanol/Wasser (70/30) + 0,025 Mol Ammoniumacet-Puffer)
In Abbildung 14a–d (Seite 48) sind die Anteile der 14C-Aktivität in den Wasserproben und in
den Extrakten der Organismenproben dargestellt. Nach jedem HPLC-Lauf wurde die Säule
mit Methanol gespült. Die dabei eluierte Radioaktivität wird, sofern vorhanden, im Folgenden
als „Spülpeak“ bezeichnet. Die eluierte Radioaktivität der Fraktionen, die auf einen nicht
eindeutig identifizierbaren Metabolit zurückzuführen ist, wird im folgenden entsprechend als
Metabolit X bezeichnet.
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3.1.2.1 Blindversuche
In zwei Versuchsansätzen, die keine Testorganismen enthielten, wurde überprüft, ob die
Testsubstanz 14C-Terbutryn unter den gegebenen Bedingungen (Tabelle 3 , Seite 33) ohne
Einfluss der Invertebraten abgebaut wird. Aus Abbildung 14a wird ersichtlich, dass in dem
Blindversuch ohne Invertebraten Terbutryn zu Hydroxyterbutryn abgebaut wurde. Der Anteil
dieses Metabolits an der 14C-Gesamtaktivität betrug 15 %.
Um das Wachstum von Bakterien zu reduzieren und um einen mikrobiellen Abbau von
Terbutryn auszuschließen, wurde in einem weiteren Blindversuch ohne Invertebraten in
Anlehnung an Zok (1991) und Kasokat et al. (1989) das Antibiotikum Gentamicinsulfat in
einer Konzentration von 50 mg/L verwendet. Terbutryn wurde in diesem Blindversuch
abgebaut. Es wurde ein Metabolit-Anteil von 3 % bestimmt. Der Metabolit konnte nicht
genauer identifiziert werden. In beiden Blindversuche kam es im Wasser zu einem
mikrobiellen Abbau des Terbutryn.
Gentamicinsulfat wurde in den Experimenten zur Aufnahmekinetik der Testsubstanzen bei G.
fossarum, A. aquaticus und L. variegatus nicht eingesetzt.
3.1.2.2 Gammarus fossarum
Der prozentuale Anteil der Ursubstanz 14C-Terbutryn im Wasser beim
Biokonzentrationsexperiment mit G. fossarum betrug am Ende der Aufnahme 88,8 %. Nur
noch 10 % der 14C-Aktivität in den Organismen entsprach 14C-Terbutryn. Die Abbildung 14b
(Seite 48) macht deutlich, dass sowohl im Haltungswasser als auch in den Organismen neben
Terbutryn noch zwei weitere Peaks auftraten. Hydroxyterbutryn konnte sowohl im Wasser
(7,3 %) als auch in den Organismen (43 %) als Hauptmetabolit identifiziert werden. Ein
weiterer nicht identifizierbarer Metabolit (Metabolit X) wurde außerdem in der
Haltungswasserprobe (3 %) und der Organismenprobe (33 %) gefunden. Der Metabolit X des
Haltungswassers ist nicht identisch mit dem Metabolit X der Organismen.
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3.1.2.3 Asellus aquaticus
Der prozentuale Anteil der Ursubstanz 14C-Terbutryn im Wasser beim
Biokonzentrationsexperiment mit A. aquaticus betrug am Versuchsende 99,3 %. Im
Unterschied zum Biokonzentrationsexperiment mit G. fossarum waren bei A. aquaticus
immerhin noch 82,2 % der 14C-Aktivität in den Organismen auf Terbutryn zurückzuführen.
Am Ende der Aufnahme konnten sowohl im Haltungswasser als auch in den Organismen
neben Terbutryn noch zwei weitere Peaks festgestellt werden (Abbildung 14 c , Seite 48).
Hydroxyterbutryn wurde sowohl im Wasser (0,6 %) als auch in den Organismen (6,5 %) als
Hauptmetabolit identifiziert. Ein weiterer nicht identifizierbarer Metabolit (Metabolit X)
wurde in der Haltungswasserprobe mit 0,2 % und der Organismenprobe mit 10,8 % gefunden.
Der Metabolit X des Haltungswassers ist nicht identisch mit dem Metabolit X der
Organismenprobe. Nach Spülung der Säule mit 100 % Methanol wurden noch 0,5 % der
Radioaktivität der Organismenprobe von der Säule eluiert (Spülpeak).
3.1.2.4 Lumbriculus variegatus
Im Biokonzentrationsexperiment mit ganzen Würmern von L. variegatus konnte nur ein
Anreicherungsfaktor berechnet werden. Die im Haltungswasser und in den Organismen
enthaltene Radioaktivität wurde in Ursubstanz und eventuell entstandene Metabolite
differenziert (Abbildung 14d, Seite 48). Der prozentuale Anteil der Ursubstanz Terbutryn im
Wasser betrug am Versuchsende 87,6 %. Noch 67 % der 14C-Aktivität der Organismen war
auf Terbutryn zurückzuführen. Hydroxyterbutryn wurde im Wasser (11,3 %) als
Hauptmetabolit identifiziert. Zu einem sehr geringen Anteil (0,1 %) wurde ein weiterer nicht
identifizierbarer Metabolit (Metabolit X) in der Haltungswasserprobe gefunden. In der
Organismenprobe wurde ein Metabolit X gefunden (13,2 %), der nicht identifiziert werden
konnte. Auch in der Organismenprobe trat Hydroxyterbutryn mit 11 % auf. Der Metabolit X
des Haltungswassers ist nicht identisch mit dem Metabolit X der Organismenprobe. Nach
Spülung der Säule mit 100 % Methanol wurden noch 0,3 % der Radioaktivität der
Haltungswasserprobe und 9 % der Organismenprobe von der Säule eluiert (Spülpeak).
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Noack (2000) führte ein vergleichbares Biokonzentrationsexperiment mit ganzen und halben
von L. variegatus durch. Noack`s Experimente ermöglichten die Berechnung der BCF-Werte
für Terbutryn. Die Autorin bestimmte nach 24 h Versuchsdauer mit ganzen Würmern 93 %
der 14C-Aktivität im Haltungswasser als Terbutryn, 4 % als Hydroxyterbutryn, 2 % als
Hydroxydesethylterbutryn, 1 % als Desethylterbutryn und 0,85 % als Metabolit X. Nach 24 h
Versuchsdauer mit halben Würmern wurden 96 % der 14C-Aktivität im Haltungswasser als
Terbutryn, 2 % als Hydroxyterbutryn, 1 % als Desethylterbutryn und 0,4 % als
Hydroxydesethylterbutryn identifiziert. Noack (2000) bestimmte nach 24 h Versuchsdauer mit
ganzen Würmern 55 % der 14C-Aktivität in den Organismen als Terbutryn, 27 % als
Hydroxydesethylterbutryn, 12 % als Hydroxyterbutryn und 0,8 % als Desethylterbutryn. Nach
24 h Versuchsdauer mit halben Würmern wurden 69 % der 14C-Aktivität in den Organismen
als Terbutryn, 13 % als Hydroxydesethylterbutryn, 4 % als Desethylterbutryn und 3 % als
Hydroxyterbutryn identifiziert. Nach Spülung der Säule mit 100 % Methanol wurden noch 10
% der Radioaktivität der Organismenprobe (halbe Würmer) von der Säule eluiert (Spülpeak).
Die von Noack (2000) durchgeführte Identifizierung der Metabolite lieferte Ergebnisse, die
nicht valide sind. Die Radioaktivität der Metabolite die kurz hinter der Laufmittelfront
gemessen wurde „schmierte“ stark, d.h. die jeweiligen Metabolite waren über einen längeren
Zeitraum mit dem Säulenmaterial in Wechselwirkung und wurden somit zeitverzögert eluiert.
Aus diesem Grund ist eine eindeutige Zuordnung der jeweiligen Radioaktivitäten zu den
entsprechenden Retentionszeiten für die Metabolite Hydroxydesethylterbutryn und
Desethylterbutryn nicht möglich.
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Abbildung 14 : Prozentuale Anteile der 14C-Aktivität im Wasser und den Methanolextrakten
der Organismen nach Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser;
a – Blindversuche; b - Gammarus fossarum;
c – Asellus aquaticus; d – Lumbriculus variegatus
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3.1.3 Aufnahme über das Wasser und Elimination von 14C-Benzo[a]pyren
Es erwies sich als außerordentlich schwierig, die 14C-B[a]P-Konzentrationen im Wasser
konstant zu halten. Die Konzentration der 14C-Akivität im Wasser wurde über den gesamten
Versuchszeitraum kontrolliert. Wie aus Abbildung 15a–c (Seite 51) hervorgeht, schwanken
die absoluten Konzentrationswerte zu den einzelnen Messzeitpunkten nur geringfügig,
insgesamt jedoch nahmen die Konzentrationen im Wasser bei den Experimenten ab. Bei allen
drei Experimenten erfolgte eine Nachdosierung von 14C-Benzo[a]pyren.
Die 14C-B[a]P-Konzentration im Hälterungswasser des Biokonzentrationsexperimentes mit G.
fossarum nahm sehr schnell ab. Nach 4,5 h waren nur noch 55 % der Ausgangskonzentration
vorhanden. Deshalb wurde nach 7,5 h nachdosiert. Es stellte sich jedoch bald wieder eine
Konzentration ein, die etwa 50 % der Ausgangskonzentration entsprach (siehe Abbildung 15
a).
Die 14C-B[a]P-Konzentration im Hälterungswasser des Biokonzentrationsexperimentes mit A.
aquaticus erreichte bereits nach 4 Stunden 15 % der Ausgangskonzentration (t0). Nach 7 h
wurde nachdosiert. Es stellte sich bald wieder eine Konzentration ein, die nur ca. 7 % der
Ausgangskonzentration entsprach (siehe Abbildung 15 b).
Die 14C-B[a]P-Konzentration im Hälterungswasser der Anreicherungsexperimente mit L.
variegatus (ganze und halbe Würmer) betrug nach ca. 70 Stunden 70 % (ganze Würmer) bzw.
90 % (halbe Würmer) der Ausgangskonzentration (t0). Die Nachdosierung bei ganzen
Würmern erfolgte nach 48 Stunden (siehe Abbildung 15 c), die Nachdosierung bei den halben
Würmern nach 8 Stunden.
Auffallend ist, dass sich bei den in Abbildung 15 dargestellten Experimenten am Ende der
Versuche unabhängig von der Versuchsdurchführung stets eine Konzentration von etwa 0,2
bis 0,4 µg/L einstellte. Diekmann (2000) untersuchte im Life-Cycle-Test mit dem
Zebrabärbling (Danio rerio) B[a]P-Konzentrationen von 0,003, 0,007, 0,018, 0,064 und 0,193
µg/L und erreichte nur etwa 7 % der Sollkonzentrationen.
Eine für diese Arbeit wichtige Einflussgröße war die Lipophilie. Es war mit extrem starker
Adsorption an Feststoffe zu rechnen. Nach Schön (1994) adsorbiert bei einer Konzentration
von 4 µg/L der größte Teil des B[a]P an die Glaswand des Versuchsgefäßes. Wie
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Wischproben an der Glaswand des Expositionsgefäßes zeigten (keine Quantifizierung), fand
auch bei den in dieser Arbeit dargestellten Biokonzentrationsexperimenten mit B[a]P eine
Adsorption der Testsubstanz an die Glaswand statt. Beim Biokonzentrationsexperiment mit A.
aquaticus lag die eingesetzte Konzentration (3,2 µg/L) im Bereich der Löslichkeitsgrenze von
B[a]P (3,8 µg/L; bei 20 °C).
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Abbildung 15 : Zeitverlauf der 14C-Benzo[a]pyren-Konzentration im Wasser während der
Versuche zur Aufnahme über das Wasser;
a – Gammarus  fossarum (Startkonzentration t0: 0,45 µg/L);
b – Asellus aquaticus (Startkonzentration t0: 3,2 µg/L);
c – Lumbriculus variegatus (Noack (2000) ganze Würmer; t0 : 0,6 µg/L)
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3.1.3.1 Gammarus fossarum
Während der Expositionsphase wurde ein „steady state“ erst nach 73 Stunden erreicht (siehe
Abbildung 16). Die Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse berechneten
Anreicherungskurve gelang , wie der Korrelationskoeffizienten von r = 0,77 zeigt gut. Der
BCF basierend auf der Gesamtradioaktivität in Wasser- und Organismenproben betrug 1.119.
Nach einer vermeintlichen Gleichgewichtseinstellung kam es zu einem Abfall der
Anreicherungsfaktoren nach 119 h. Bezieht man nur die Werte bis 98 h in die nichtlineare
Regression mit ein, so ist die Anpassung mit r = 0,86 besser und der BCF basierend auf der
Gesamtradioaktivität in Wasser- und Organismenproben ist mit 1.291 höher als der für den
gesamten Versuchszeitraum bestimmte BCF.
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Abbildung 16 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Benzo[a]pyren über das Wasser bei G.
fossarum; c(Org) / c(W) = Konzentration der Radioaktivität im Organismus
/ Konzentration der Radioaktivität im Wasser; BCF = 1.119; Anpassung von
Gleichung (4); r = 0,77; k01 (h-1) = 145,5; k10 (h-1) = 0,13
Die Beschreibung des Eliminationsverlaufes mit Hilfe eines Zwei-Kompartiment-Modells war
bei einer Anpassung von R = 0,92 besser als bei einem Ein-Kompartiment-Modell mit r =
0,86.
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Deshalb wurde bei der Darstellung der Elimination das Zwei-Kompartiment gewählt
(Abbildung 17). Die Elimination erfolgte sehr schnell. Der Hauptanteil (ca. 60 %) des B[a]P
wurde in den ersten 3 h sehr schnell von G. fossarum eliminiert (ka (h-1) = 0,87). Ein kleinerer
Anteil (ca. 38 %) wurde in den weiteren 93 h nur langsam eliminiert (kb (h-1) = 0,025). B[a]P
wurde nach der Aufnahme durch G. fossarum fast vollständig wieder abgegeben. Am Ende
des Experimentes wurde eine Restaktivität von 2 % in den Tieren festgestellt.
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Abbildung 17 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über das Wasser bei G. fossarum; Anpassung des Zwei-
Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (10)); r = 0,92; ka (h-1) =
0,87; kb (h-1) = 0,025
3.1.3.2 Asellus aquaticus
Bei A. aquaticus wurde die Aufnahmekinetik von 14C-B[a]P ebenfalls mit dem oben
dargestellten Modell (Gleichung (4)) beschrieben (Abbildung 18). Der Korrelationskoeffizient
betrug 0,90. 14C-B[a]P wurde durch A. aquaticus stärker angereichert als 14C-Terbutryn. Das
„steady state“ wurde nach 120 h erreicht. Der BCF für die Gesamtradioaktivität lag mit 3.068
über dem für G. fossarum ermittelten Wert. 14C-B[a]P wurde durch A. aquaticus langsamer
über das Wasser aufgenommen (k01 (h-1) = 39,9) als durch G. fossarum (k01 (h-1) = 145,5).
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Abbildung 18 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Benzo[a]pyren über das Wasser bei A.
aquaticus; c(Org) / c(W) = Konzentration der Radioaktivität im Organismus
/ Konzentration der Radioaktivität im Wasser; BCF = 3.068; Anpassung von
Gleichung (4); r = 0,90; k01 (h-1) = 39,9; k10 (h-1) = 0,013
Die Daten der Elimination für A. aquaticus konnten weder an das Ein-Kompartiment-Modell
(r = 0,14) noch an das Zwei-Kompartiment-Modell angepaßt werden (Abbildung 19). B[a]P
wurde nach der Aufnahme durch A. aquaticus kaum wieder eliminiert. Die Messwerte
streuten stark. Diese Streuung kann weder durch die Größe der Tiere noch durch deren
Geschlecht erklärt werden.
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Abbildung 19 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über das Wasser bei A. aquaticus. Anpassung des Ein-
Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,14; ka (h-1) =
0,008
3.1.3.3 Lumbriculus variegatus
Die Aufnahme von 14C-B[a]P durch L. variegatus unterscheidet sich nach Noack (2000) in
ihrem zeitlichen Verlauf und der Stärke der Anreicherung wesentlich von der von Terbutryn.
Die Autorin berechnete für ganze Würmer einen BCF von 239. Das „steady state“ wurde in
diesem Versuch nach 60 bis 82 h erreicht. Die Anpassung der Daten an das mathematische
Modell zur Fremdstoffaufnahme (Gleichung 4) war bei 14C-B[a]P mit einem
Korrelationskoeffizienten von 0,98 besser als beim Terbutrynexperiment mit ganzen
Würmern. Der Versuch kann nicht als valide angesehen werden, da einige Würmer nach 96 h
gestorben waren. Die noch verbliebenen Tiere wurden von Noack zur Untersuchung der
Eliminationskinetik in unkontaminiertes Wasser überführt. Da mit zunehmender Dauer des
Eliminationsexperimentes ein weiterer Teil der Tiere starb, konnte die Eliminationskinetik nur
bis 72 h beobachtet werden. Während dieser Zeit wurde die Substanz durch L. variegatus
(ganze Würmer) nicht eliminiert.
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Noack (2000) berechnete für die Aufnahme von 14C-B[a]P durch L. variegatus (halbe
Würmer) nach 60 h einen Anreicherungsfaktor von 157. Das steady state wurde nicht erreicht.
Nach 72 h trat auch in diesem Experiment eine Lyse der Tiere ein. Nach 96 h waren fast alle
Tiere lysiert. Die Eliminationskinetik konnte deshalb nicht untersucht werden. Die
Geschwindigkeitskonstanten der Aufnahme und der Elimination waren bei Noack`s
Experimenten mit ganzen Würmern (k01 = 10,1; k10 = 0,042) größer als bei den halben
Würmern (k01 = 2,78; k10 = 0,018). Das Verhältnis aus Aufnahme- und
Eliminationskonstanten war bei den halben Würmern kleiner als bei den ganzen Würmern.
Hier muß deshalb  von den ganzen Würmern im Verhältnis zur Substanzkonzentration im
Wasser mehr Substanz in den Tieren angereichert worden sein als bei den halben Würmern,
damit die Eliminationsgeschwindigkeit die Aufnahmegeschwindigkeit ausgleichen kann.
Noack unterschritt für die Experimente zur Aufnahmekinetik die LC50 (96 h) von 5 µg/L
(Daphnia pulex)  für B[a]P um das 8,3-fache bei ganzen Würmern und das 3,8-fache bei
halben Würmern. Möglicherweise verwendete Noack zu hohe Substanzkonzentrationen und
der Verlauf von Aufnahme- und Eliminationskinetik war beeinflußt von toxischen Effekten
der Testsubstanz.
Die Experimente zur Aufnahme von B[a]P über das Wasser bei L. variegatus wurden nicht
noch einmal wiederholt. Jedoch wurden Anreicherungsfaktoren bei Aufnahme von B[a]P über
das Wasser bei ganzen und halben Würmern von L. variegatus bestimmt. Dazu wurden neue
Würmer von BIO International (Netherlands) bezogen. Im Unterschied zu Noack (2000)
wurden in der hier vorliegenden Arbeit für ganze und halbe Würmer von L. variegatus
deutlich höhere Anreicherungsfaktoren bei Aufnahme von B[a]P über das Wasser festgestellt.
Der AF (72 h) für ganze Würmer betrug 3.602 und für halbe Würmer 1.250. In diesen
Experimenten wurden keine toten Würmer gefunden. . Die einzelnen Messwerte befinden sich
im Anhang der vorliegenden Arbeit.
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3.1.4 Metabolismus von 14C-Benzo[a]pyren nach Aufnahme über das Wasser
Ein Ziel der Experimente zum Metabolismus von 14C-B[a]P war eine Differenzierung der in
Wasser und Organismen gemessenen Radioaktivität in Ursubstanz und eventuell entstandene
Metabolite. Eine Identifizierung der Metabolite war nicht möglich, da keine entsprechenden
Referenzchemikalien zur Verfügung standen. Des weiteren sollte untersucht werden, ob es
Unterschiede bei der Metabolisierung der Testsubstanzen in den Tieren nach der Aufnahme
gibt.
Aus dem Procancerogen B[a]P können über metabolische Aktivierung cancerogene Stoffe
entstehen. B[a]P wird in der Membran des Endoplasmatischen Retikulums mit Hilfe von
mischfunktionellen Oxigenasen, wie Cytochrom P-450 oder P-448 (MFOs) und NADPH als
Co-Substrat über Zwischenschritte zu Benzo[a]pyren-7,8-diol-9,10-epoxid umgewandelt.
Dieses bindet am C-10 Atom mit der C-2-Aminogruppe der DNA oder RNA. Durch die
Bindung von Benzo[a]pyren-7,8-diol-9,10-epoxid an die DNA wird die Elongation von DNA-
Ketten inhibiert (Osborne and Crosby 1987). Das mischfunktionelle Oxigenasen-System hat
große Bedeutung beim Metabolismus von Steroidhormonen. Es ist nachgewiesen, dass B[a]P
den Cytochrom P-450 vermittelten Steroidmetabolismus in Invertebraten stört (Livingstone
1990).
Die Aktivierung des B[a]P zum Karzinogen ist in Abbildung 20 schematisch dargestellt.
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Abbildung 20 : Aktivierung des Benzo[a]pyrens zum Karzinogen
Vor Beginn der Experimente mit 14C-B[a]P mußte aufgrund einer längeren Lagerung der 14C-
B[a]P-Lösung die radiochemische Reinheit überprüft werden. Die Reinheitsprüfung ergab
einen Anteil von 89 % B[a]P in der 14C-Benzo[a]pyren-Lösung. Die festgestellten
Verunreinigungen waren polarer als die Testsubstanz (Auftrennung erfolgt früher als B[a]P).
Es wurde eine Aufreinigung der Lösung durchgeführt. Zur Überprüfung der Reinheit und
Aufreinigung wurde als mobile Phase Methanol/Wasser (90/10) verwendet. Die Reinheit von
14C-Benzo[a]pyren war nach der Reinigung 96 %. Die Retentionszeit (28,5 min) des
markierten Benzo[a]pyrens nach der Reinigung ist in Abbildung 21 (Seite 59) schematisch
dargestellt. Zur Messung der Proben wurde zur Verringerung der Messdauer als mobile Phase
reines Methanol (p.a. Qualität) verwendet. Die Retentionszeit des 14C-Benzo[a]pyrens
verringerte sich dann auf 13 min.
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Abbildung 21 : HPLC-Elutionsprofil der gereinigten 14C-Benzo[a]pyren-Lösung (Mobile
Phase : Methanol/Wasser (90/10))
Die eluierte Radioaktivität der Fraktionen, die nicht auf Benzo[a]pyren zurückzuführen ist,
wird im folgenden entsprechend als polarere Metabolite (Auftrennung erfolgt früher als
B[a]P) bzw. unpolarere Metabolite (Auftrennung erfolgt später als B[a]P) bezeichnet.
In Abbildung 22b–c (Seite 62) sind die Anteile der 14C-Aktivität in den Wasserproben und in
den Extrakten von G. fossarum und A. aquaticus dargestellt.
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3.1.4.1 Blindversuch
In einem Versuchsansatz, der keine Testorganismen enthielt, wurde überprüft, ob die
Testsubstanz B[a]P unter den gegebenen Bedingungen (Tabelle 3 , Seite 33) ohne Einfluss der
Invertebraten metabolisiert wird ( Abbildung 22 a (Seite 62)). Die Ursubstanz Benzo[a]pyren
war nach 120 h nur noch zu 4,4 % vorhanden. Der Anteil der polareren Metabolite betrug 31,6
%. Der Anteil der unpolareren Metabolite betrug 63,7 %. Die gefundenen Metabolite konnten
nicht genauer identifiziert werden.
Wie ist die starke Abnahme von B[a]P im Blindversuch zu erklären? Prinzipiell kann Wasser
B[a]P im Wasser entweder abiotisch durch Photooxidation oder durch chemische Oxidation
bzw. biologische Prozesse umgewandelt werden. Das komplizierte Löslichkeitsverhalten
könnte dazu geführt haben, dass die tatsächlich im Versuch vorliegende B[a]P-Menge nicht
nachweisbar war. Die Herstellung von B[a]P-Lösungen ist schwierig, da sich die
Wasserlöslichkeit der PAH umgekehrt proportional zum Molekulargewicht verhält und
außerdem Faktoren, wie z.B. die Temperatur, eine Rolle spielen. Denkbar ist, dass der größte
Teil des B[a]P an die Glaswand des Versuchsgefäßes adsorbierte und so zum Zeitpunkt der
Probenahme hauptsächlich wasserlösliche Metabolite im Wasser nachweisbar waren.
3.1.4.2 Gammarus fossarum
Der prozentuale Anteil von 14C-B[a]P im Wasser beim Biokonzentrationsexperiment mit G.
fossarum betrug am Versuchsende 91 %. Noch 44 % der 14C-Aktivität in den Organismen war
auf B[a]P zurückzuführen. Die Abbildung 22 b (Seite 62) zeigt, dass sowohl beim
Haltungswasser als auch in den Organismen neben 14C-B[a]P noch zwei weitere
Radioaktivitätspeaks auftraten. Der Anteil der polareren Metabolite im Wasser betrug 8 %
und bei den Organismen 22 %. Der Anteil der unpolareren Metabolite im Wasser betrug 1 %
und bei den Organismen 34 %. Die Metabolite konnten nicht identifiziert werden.
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3.1.4.3 Asellus aquaticus
Der prozentuale Anteil von B[a]P im Wasser betrug am Versuchsende 95,8 %. Auch B[a]P
wurde wie Terbutryn während des Biokonzentrationsexperimentes durch A. aquaticus kaum
metabolisiert. Noch 76 % der 14C-Aktivität in den Organismen war auf B[a]P zurückzuführen.
Die Abbildung 22 c (Seite 62) macht deutlich, dass beim Haltungswasser lediglich ein Anteil
unpolarerer Metabolite von 4 % vorlag. In den Organismen traten neben B[a]P noch zwei
weitere Radioaktivitätspeaks auf. Der Anteil der polareren Metabolite betrug bei den
Organismen 18,9 %. Der Anteil der unpolareren Metabolite betrug bei den Organismen 5,1 %.
Die Metabolite konnten nicht identifiziert werden.
3.1.4.4 Lumbriculus variegatus
Bei unvollständigen Würmern (ohne Kopf) ist davon auszugehen, dass die Aufnahme der
Testsubstanz ausschließlich über die Körperoberfläche über das Wasser erfolgt. Für L.
variegatus wurden daher Daten zur Metabolisierung von B[a]P in einem
Biomagnifikationsexperiment mit ganzen und halben Würmern gewonnen. Diese Daten sind
im Kapitel 3.2.3.3 dargestellt.
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Abbildung 22 : Prozentuale Anteile der 14C-Aktivität im Wasser und den Methanolextrakten
der Invertebraten nach Aufnahme von B[a]P über das Wasser;
a – Blindversuch (Wasser ohne Invertebraten);
b - Gammarus  fossarum; c – Asellus aquaticus
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3.2 Biomagnifikationsexperimente
3.2.1 Untersuchungen mit Blättern
Substanzen können an die Cuticula von Blättern, die aus einer dünnen, weichen Wachsschicht
besteht adsorbieren (Hassall 1990). Es wurde geprüft, ob konditionierte oder unkonditionierte
Blattscheiben von A. glutinosa (siehe Kapitel 2.8.1, Seite 19) 14C-Terbutryn bzw. 14C-B[a]P
besser über das Wasser aufnehmen. G. fossarum und A. aquaticus zerkleinern und fressen ins
Wasser gefallene Laubblätter. Die Aufnahme von 14C-Terbutryn und 14C-B[a]P über
Blattscheiben der Erle (Alnus glutinosa) wurde bei G. fossarum und A. aquaticus untersucht.
Obwohl L. variegatus ein Sedimentbewohner ist, der sich bevorzugt von Detritus und
Mikroorganismen ernährt, wurde auch bei halben und ganzen Würmern die Aufnahme von
14C-Terbutryn und 14C-B[a]P über Blattscheiben von A. glutinosa untersucht. Ziel war dabei
eine Vergleichbarkeit der Testorganismen untereinander. Ziel der
Biomagnifikationsexperimente sollte es sein, eine Aufnahme ausschließlich über die Nahrung
zu gewährleisten. Es wurde deshalb geprüft, ob bei der Durchführung der
Biomagnifikationsexperimente im Durchfluss (Versuchsaufbau in Abbildung 2, Seite 18) 14C-
Terbutryn bzw. 14C-B[a]P von den Blattscheiben eliminiert wird oder nicht.
3.2.1.1 Kontamination von Blattscheiben der Erle (Alnus glutinosa) mit den
Testsubstanzen
In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Aufnahme von 14C-
Terbutryn und 14C-Benzo[a]pyren über das Wasser bei Blattscheiben der Erle (Alnus
glutinosa) dargestellt. Aufgetragen sind die Anreicherungsfaktoren der drei Messwerte zu
jedem Messzeitpunkt sowie die aus diesen Daten berechneten Regressionskurven. Die Daten
basieren auf der 14C-Gesamtradioaktivität und beziehen sich auf das Feuchtgewicht der
Blattscheiben. Die kinetischen Parameter der Fremdstoffaufnahme sind zusammenfassend im
Anhang der vorliegenden Arbeit dargestellt.
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3.2.1.1.1 Kontamination von unkonditionierten Blattscheiben mit 14C-Terbutryn
Es wurde ein Versuch zur Aufnahmekinetik von 14C-Terbutryn durch unkonditionierte
Blattscheiben durchgeführt. Die Konzentration der 14C-Akivität im Wasser wurde über den
gesamten Versuchszeitraum kontrolliert. Abbildung 23 zeigt, dass die Konzentration im
Wasser abnimmt. Vom Zeitpunkt der ersten Probenahme (0,7 h) bis zum Versuchsende (72 h)
ist eine Abnahme um 59 % zu beobachten. Nach ca. 24 h bleibt die Terbutryn-Konzentration
im Wasser konstant. Ab diesem Zeitpunkt kommt es nicht mehr zu einer nennenswerten
Zunahme der 14C-Terbutryn-Konzentration auf den unkonditionierten Blattscheiben
(Abbildung 24). Bei diesem Experiment erfolgte keine Nachdosierung von 14C-Terbutryn.
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Abbildung 23 : Zeitverlauf der 14C-Terbutrynkonzentration im Wasser während der
Versuche zur Aufnahme bei unkonditionierte Blattscheiben von A. glutinosa
14C-Terbutryn wurde von unkonditionierten Blattscheiben der Erle aufgenommen. Während
der Expositionsphase wurde ein „steady state“ nach 48 Stunden erreicht (Abbildung 24).
Jedoch streuten die Messwerte während des Experimentes stark. Der Biokonzentrationsfaktor
basierend auf der Gesamtradioaktiviät in Wasser- und Blattproben betrug 155.
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Abbildung 24 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn bei unkonditionierten
Blattscheiben von A. glutinosa; c(BS) / c(W) = Konzentration der
Radioaktivität in den Blattscheiben / Konzentration der Radioaktivität im
Wasser; BCF = 155; Anpassung von Gleichung (4); r = 0,74
3.2.1.1.2 Kontamination von konditionierten Blattscheiben mit 14C-Terbutryn
Mit konditionierten Blattscheiben wurden Versuche zur Aufnahmekinetik von 14C-Terbutryn
durchgeführt. Die Konzentration der 14C-Akivität im Wasser wurde über den gesamten
Versuchszeitraum kontrolliert. Abbildung 25 zeigt, dass die Konzentration im Wasser
abnimmt (Abbildung 23). Vom Zeitpunkt der ersten Probenahme (0,7 h) bis zum
Versuchsende (72 h) ist eine Abnahme um 73 % zu beobachten. Nach ca. 24 h bleibt die 14C-
Terbutryn-Konzentration im Wasser konstant. Ab diesem Zeitpunkt kommt es nicht mehr zu
einer nennenswerten Zunahme der Terbutryn-Konzentration auf den konditionierten
Blattscheiben (Abbildung 26). Bei diesem Experiment erfolgte keine Nachdosierung von 14C-
Terbutryn.
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Abbildung 25 : Zeitverlauf der 14C-Terbutrynkonzentration im Wasser während der
Versuche zur Aufnahme bei konditionierte Blattscheiben von A. glutinosa
14C-Terbutryn wurde von konditionierten Blattscheiben der Erle langsamer aufgenommen (k01
(h-1) = 8,04) als von unkonditionierten Blattscheiben (k01 (h-1) = 40,3). Während der
Expositionsphase wurde ein „steady state“ nach 48 Stunden erreicht (Abbildung 26). Die
Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse berechneten Anreicherungskurve gelang,
wie aus dem Korrelationskoeffizienten von r = 0,91 ersichtlich wird gut. Der
Anreicherungsfaktor basierend auf der Gesamtradioaktiviät in Wasser- und Blattproben betrug
67.
Im Gegensatz zum Experiment mit unkonditionierten Blattscheiben kam es während dieses
Experimentes zu keiner starken Streuung der Messwerte. Wahrscheinlich hatten leaching-
Prozesse beim Experiment mit unkonditionierten Blattscheiben zu einer starken Streuung der
Messwerte geführt. Das Wasser des Expositionsgefäßes war bei Aufnahme von 14C-Terbutryn
durch konditionierte Blattscheiben deutlich klarer als das Wasser des Expositionsgefäßes der
unkonditionierten Blattscheiben (Braunfärbung).
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Abbildung 26 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn bei konditionierten
Blattscheiben von A. glutinosa. c(BS) / c(W) = Konzentration der
Radioaktivität in den Blattscheiben / Konzentration der Radioaktivität im
Wasser; BCF = 67; Anpassung von Gleichung (4); r = 0,91
                                                                                                                                ERGEBNISSE
68
3.2.1.1.3 Kontamination von konditionierten Blattscheiben mit 14C-Benzo[a]pyren
Da es während der Versuche zur Aufnahmekinetik von 14C-Terbutryn bei unkonditionierten
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) aufgrund von leaching-Prozessen zu einer starken
Streuung der Messwerte kam, wurden Versuche zur Aufnahmekinetik von 14C-B[a]P nur bei
konditionierten Blattscheiben durchgeführt. Abbildung 27 zeigt, dass die Konzentration im
Wasser sehr schnell abnimmt. Nach 120 h war 14C-B[a]P im Wasser kaum noch nachweisbar
(Abbildung 27). Vom Zeitpunkt der ersten Probenahme (1 h) bis zum Versuchsende (120 h)
ist eine Abnahme um 99 % zu beobachten. Bei diesem Experiment erfolgte keine
Nachdosierung von 14C-B[a]P.
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Abbildung 27 : Zeitverlauf der 14C-Benzo[a]pyren-Konzentration im Wasser während der
Versuche zur Aufnahmekinetik bei konditionierte Blattscheiben von A.
glutinosa
14C-B[a]P wurde von den konditionierten Blattscheiben der Erle sehr schnell aufgenommen
(k10 (h-1) = 18). Die Testsubstanz wurde sehr stark angereichert (AF (120 h) = 6.037).
Während der Expositionsphase wurde kein „steady state“ erreicht (Abbildung 28).
Wahrscheinlich fand auch eine Adsorption des 14C-B[a]P an die Glaswand des
Versuchsgefäßes statt, da der Wiederfund der Testsubstanz mit 28 % sehr gering war.
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Abbildung 28 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Benzo[a]pyren bei konditionierten
Blattscheiben von A. glutinosa. c(BS) / c(W) = Konzentration der
Radioaktivität in den Blattscheiben / Konzentration der Radioaktivität
im Wasser; AF = 6037 (120h); Anpassung von Gleichung (4); r = 0,85
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3.2.1.2 Elimination der Testsubstanzen von konditionierten Blattscheiben der Erle
(Alnus glutinosa)
Unkonditionierte Blattscheiben sind aufgrund der Streuung der Messwerte (siehe oben) für
Biomagnifikationsexperimente ungeeignet. Deshalb werden im Folgenden nur die
Konzentrationsverläufe im Wasser bei Elimination und die Eliminationskinetiken der
Testsubstanzen bei konditionierten Blattscheiben dargestellt. Die kinetischen Parameter der
Fremdstoffelimination sind zusammenfassend im Anhang der vorliegenden Arbeit dargestellt.
Die 14C-Terbutryn-Konzentration im Wasser (Abbildung 29) in einem statischen Versuch zur
Eliminationskinetik von 14C-Terbutryn bei konditionierten Blattscheiben nahm kontinuierlich
zu und erreichte nach ca. 24 Stunden ein Maximum.
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Abbildung 29 : Zeitverlauf der 14C-Terbutrynkonzentration im Wasser während der
Versuche zur Eliminationskinetik bei konditionierten Blattscheiben
(statischer Versuch)
In einem statischen Versuch (Versuchsaufbau in Abbildung 1, Seite 17) zur
Eliminationskinetik von 14C-Terbutryn durch konditionierte Blattscheiben wurde die
Testsubstanz kaum eliminiert (Abbildung 30). Die Daten konnten nicht an ein Ein- bzw.
Zwei-Kompartiment-Modell der Elimination angepaßt werden (r = 0,15).
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Abbildung 30 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) bei
konditionierten Blattscheiben (statischer Versuch). Anpassung des Ein-
Kompartiment- Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,15
Da bei den Biomagnifikationsexperimenten eine Aufnahme der Testsubstanzen ausschließlich
über die Nahrung gewährleistet werden sollte und deshalb die Durchführung der Experimente
im Durchfluss geplant war (Versuchsaufbau in Abbildung 2, Seite 18), wurde geprüft, ob die
Testsubstanzen im Durchfluss von den konditionierten Blattscheiben eliminiert werden.
Die Elimination von 14C-Terbutryn im Durchfluss bei konditionierten Blattscheiben erfolgte
sehr schnell. Die Beschreibung des Eliminationsverlaufes (Abbildung 31) mit Hilfe des Zwei-
Kompartiment-Modells war bei einer Anpassung von r = 0,78 gut. Der Hauptanteil (60 %) des
14C-Terbutryns wurde in den ersten 24 h eliminiert (ka (h-1) = 0,37). Der Rest wurde in den
weiteren 48 h nur langsam von den konditionierten Blattscheiben eliminiert (kb (h-1) = 0,010).
14C-Terbutryn wurde durch die konditionierten Blattscheiben im Durchfluss fast vollständig
wieder abgegeben (Restaktivität 18 % nach 70 h).
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Abbildung 31 : Zeitverlauf der Elimination von 14C-Terbutryn bei konditionierten
Blattscheiben (Durchfluss). Anpassung des Zwei-Kompartiment-Modells
der Elimination (Gleichung (10)); r = 0,78
Bei Verwendung eines statischen Versuchsaufbaus wurde 14C-B[a]P von konditionierten
Blattscheiben nicht desorbiert. Es kam zu einer starken Streuung der Messwerte und die Daten
konnten nicht an das Ein- bzw. Zweikompartiment-Modell angepaßt werden (Abbildung 32).
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Abbildung 32 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) bei
konditionierten Blattscheiben (statischer Versuch). Anpassung des Ein-
Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,2
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14C-B[a]P wurde im Durchfluss durch konditionierte Blattscheiben nicht eliminiert. Die Daten
konnten nicht an das Ein- bzw. Zwei-Kompartiment-Modell angepaßt werden (r = 0,01;
Abbildung 33).
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Abbildung 33 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) bei
konditionierten Blattscheiben (Durchfluss). Anpassung des Ein-
Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,01
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3.2.2 Zusammenfassung der Untersuchungen mit Blättern
Unkonditionierte Blätter von A. glutinosa sind aufgrund der bei den Experimenten zur
Aufnahmekinetik von 14C-Terbutryn beobachteten großen Streuung der Messwerte, die auf
leaching-Prozesse zurückzuführen ist, für Biomagnifikationsexperimente ungeeignet.
Versuche zur Aufnahmekinetik von 14C-B[a]P wurden nur bei konditionierten Blattscheiben
durchgeführt. 14C-Terbutryn und 14C-B[a]P wurden von konditionierten Blattscheiben der Erle
aufgenommen. 14C-B[a]P wurde von konditionierten Blattscheiben stärker angereichert als
14C-Terbutryn. Vom Zeitpunkt der ersten Probenahme (1 h) bis zum Versuchsende (120 h)
wurden 99 % des 14C-B[a]P durch die Blätter aufgenommen. Oetken (1993) untersuchte die
Aufnahme von Fenvalerat (log Kow : 6,2) durch Buchenblätter (Fagus sylvatica) und fand mit
den Experimenten zur Aufnahmekinetik von 14C-B[a]P bei Alnus glutinosa (B[a]P log Kow :
6,2) vergleichbare Ergebnisse. Nach Oetken (1993) wurden nach einstündiger Exposition von
F. sylvatica in einer Fenvalerat-Konzentration von 1 µg/L bis zu 99,9 % des Pestizids durch
die Blätter aufgenommen.
In einem statischen Versuch zur Eliminationskinetik von 14C-Terbutryn durch konditionierte
Blattscheiben wurde die Testsubstanz kaum eliminiert. Da die Elimination von 14C-Terbutryn
im Durchfluss bei konditionierten Blattscheiben jedoch sehr schnell erfolgte, wurde die
Aufnahme von 14C-Terbutryn über konditionierte Blattscheiben der Erle bei G. fossarum, A.
aquaticus und L. variegatus jeweils in einem statischen Versuch untersucht.
Die Experimente zur Eliminationskinetik von 14C-B[a]P durch konditionierte Blattscheiben in
einem statischen Versuch bzw. im Durchfluss ergaben nur eine geringe Abnahme der 14C-
B[a]P-Aktivität der Blattscheiben. Die Aufnahme von 14C-B[a]P über konditionierte
Blattscheiben der Erle bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus wurde daher jeweils
im Durchfluss untersucht.
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3.2.3 Untersuchungen zur Aufnahme über die Nahrung und Elimination
In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Aufnahme von 14C-
Terbutryn und 14C-Benzo[a]pyren über die Nahrung bei G. fossarum, A. aquaticus und L.
variegatus dargestellt. Aufgetragen sind die Anreicherungsfaktoren der drei Replikate zu
jedem Messzeitpunkt sowie die aus diesen Daten berechneten Regressionskurven. Die zur
Ermittlung der Regressionskurven herangezogenen Daten basieren auf der 14C-
Gesamtradioaktivität und beziehen sich auf das Feuchtgewicht der Organismen. Die
kinetischen Parameter der Fremdstoffaufnahme wie BMF, Aufnahme- und
Eliminationskonstanten sowie die Korrelationskoeffizienten sind für Terbutryn und B[a]P
zusammenfassend in Tabelle 8 (Seite 114) und Tabelle 10 (Seite 118) dargestellt. Die
Eliminationskinetiken nach der Aufnahme der Testsubstanzen über die Nahrung werden
ebenfalls dargestellt. Der Mittelwert der Radioaktivität der am Ende der Experimente zur
Aufnahmekinetik zuletzt entnommenen drei Tiere („steady state“ erreicht) wurde als 100 %
angenommen und die Radioaktivität der Tiere nach erfolgter Elimination dazu prozentual ins
Verhältnis gesetzt. Die kinetischen Parameter der Fremdstoffelimination wie die
Kompartimentgrössen A und B sowie die Geschwindigkeitskonstanten der Elimination ka und
kb sind für 14C-Terbutryn und 14C-B[a]P zusammenfassend in Tabelle 9 (Seite 115) und
Tabelle 11 (Seite 119) dargestellt. Die einzelnen Messwerte befinden sich im Anhang der
vorliegenden Arbeit.
3.2.3.1 Aufnahme über die Nahrung und Elimination von 14C-Terbutryn
Die Aufnahme von 14C-Terbutryn über konditionierte Blattscheiben von A. glutinosa bei G.
fossarum, A. aquaticus und L. variegatus wurde untersucht. Diese Experimente wurden
statisch durchgeführt. Die Konzentrationen der 14C-Akivität im Wasser und der
konditionierten Blattscheiben wurden über den gesamten Versuchszeitraum kontrolliert.
Abbildung 34 a – c (Seite 77) zeigt, dass die absoluten Konzentrationswerte im Wasser zu den
einzelnen Messzeitpunkten nur geringfügig schwanken. Insgesamt bleiben die
Konzentrationen im Wasser bei den Experimenten mit G. fossarum und A. aquaticus konstant.
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Im Experiment mit L. variegatus nimmt die Konzentration von 14C-Terbutryn im Wasser
jedoch zu. Vom Start des Experimentes (ganze und halbe Würmer von L. variegatus) bis zur
letzten Probenahme (97 h) ist eine Zunahme im Wasser von  3,8 µg/L auf  20,7 µg/L zu
beobachten. Im Biomagnifikationsexperiment mit L. variegatus erfolgte eine Entnahme der
Blattscheiben zu jedem Meßzeitpunkt. Das bewirkte vor allem während der ersten
Messzeitpunkte eine Erhöhung der Konzentration im Wasser. Als Zeitpunkt 0 h wird der
Zeitpunkt vor dem Einsatz von L. variegatus in das System bezeichnet (Abbildung 35, Seite
78). Die Zunahme im Wasser nach 2 h um 50 % (Abbildung 34 c) kann durch die Abnahme
der 14C-Terbutryn-Konzentration der Blattscheiben erklärt werden. Die Zunahme der
Wasserkonzentration von 2 h bis 18 h ist jedoch nicht auf die Abnahme der 14C-Terbutryn-
Konzentration der Blattscheiben zurückzuführen. Ab 18 h bis 97 h ist keine deutliche
Zunahme der 14C-Terbutryn-Konzentration im Wasser mehr zu beobachten.
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Abbildung 34 : Zeitverlauf der 14C-Terbutrynkonzentration im Wasser während der
Versuche zur Aufnahme über die Nahrung,
a – G. fossarum (Startkonzentration t0 : 9,3 µg/L);
b – A. aquaticus (Startkonzentration t0 : 13,9 µg/L);
c – L. variegatus (ganze, halbe Würmer; Startkonzentration t0 : 3,8 µg/L)
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Die 14C-Terbutryn-Konzentration der Blattscheiben bei den Experimenten mit G. fossarum
und A. aquaticus wurde nur zu Beginn der Versuche bestimmt. Die 14C-Terbutryn-
Startkonzentrationen der Blattscheiben in den Experimenten waren 112 µg/KG (G. fossarum)
bzw. 80 µg/KG (A. aquaticus).
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Abbildung 35 : Zeitverlauf der 14C-Terbutryn-Konzentration der Blattscheiben von A.
glutinosa während des Versuches zur Aufnahme über die Nahrung mit
Lumbriculus variegatus (Startkonzentration t0 : 4,8 µg/KG)
In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Toxikokinetik von
14C-Terbutryn nach Aufnahme über die Nahrung durch G. fossarum, A. aquaticus und L.
variegatus (ganze und halbe Würmer) dargestellt.
3.2.3.1.1 Gammarus fossarum
14C-Terbutryn wurde durch G. fossarum über die Nahrung aufgenommen, jedoch nicht
angereichert. Während der Expositionsphase wurde ein „steady state“ nach 48 h erreicht
(Abbildung 36). Die Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse berechneten
Anreicherungskurve gelang, wie aus dem Korrelationskoeffizienten von r = 0,79 ersichtlich
wird gut. Der BMF basierend auf der Gesamtradioaktivität in Blattscheiben und Organismen
betrug 0,48.
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Für Gammariden, die durch einen Käfig am Fressen der 14C-Terbutryn-kontaminierten
Blattscheiben gehindert wurden, konnte ein AF von 45 (= c(Org) / c(Wasser)) berechnet
werden. Dieser AF liegt damit unter dem im Biokonzentrationsexperiment mit G. fossarum
ermittelten BCF von 105 basierend auf der Gesamtradioaktivität im Wasser und den
Organismen. Eine Korrektur des BMF um die Radioaktivität die in den Käfigtieren vorhanden
war ist nicht sinnvoll, da in diesem Versuch Partikel der kontaminierten Blattscheiben durch
die Gaze in den Käfig diffundierten und so durch die darin befindlichen Gammariden
aufgenommen werden konnten.
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Abbildung 36 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn über die Nahrung bei G.
fossarum. c(Org) / c(BS) = Konzentration der Radioaktivität im Organismus
/ Konzentration der Radioaktivität in den Blattscheiben; BMF = 0,48;
Anpassung von Gleichung (4); r = 0,79; k01 (h-1) = 0,11; k10 (h-1) = 0,24
Die Beschreibung des Eliminationsverlaufes mit Hilfe des Ein-Kompartiment-Modells war
bei einer Anpassung von r = 0,83 gut. Die Elimination erfolgte langsam (ka (h-1) = 0,013;
Abbildung 37). 14C-Terbutryn wurde nach Aufnahme über die Nahrung durch G. fossarum
fast vollständig wieder abgegeben. Am Ende des Experimentes wurde eine Restaktivität von
22 % in den Tieren festgestellt.
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Abbildung 37 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) nach Aufnahme
über die Nahrung bei G. fossarum; Anpassung des Ein-Kompartiment-
Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,83; ka (h-1) = 0,013
3.2.3.1.2 Asellus aquaticus
14C-Terbutryn wurde auch durch A. aquaticus über die Nahrung aufgenommen, jedoch nicht
angereichert. Die Anpassung der berechneten Anreicherungskurve gelang wie aus dem r von
0,79 ersichtlich ist gut. Nach 24-stündiger Exposition schien zunächst ein Gleichgewicht
zwischen Aufnahme und Elimination erreicht zu sein (Abbildung 38). Im weiteren Verlauf
stiegen die Anreicherungsfaktoren jedoch weiter an. Deshalb kann hier nur ein
Anreicherungsfaktor und nicht ein Biomagnifikationsfaktor angegeben werden. Der AF,
basierend auf der Gesamtradioaktivität in den Tieren und Blattscheiben betrug 0,47. Für
Asseln, die durch einen Käfig am Fressen der 14C-Terbutryn-kontaminierten Blattscheiben
gehindert wurden, konnte ein Anreicherungsfaktor von 49 (= c(Org) / c(Wasser)) berechnet
werden. Dieser AF liegt damit über dem im Biokonzentrationsexperiment mit A. aquaticus
ermittelten BCF von 37 basierend auf der Gesamtradioaktivität in Wasser- und
Organismenproben. Auch bei A. aaquaticus ist eine Korrektur des BMF um die Radioaktivität
die in den Käfigtieren vorhanden war nicht sinnvoll, da auch in diesem Versuch Partikel der
kontaminierten Blattscheiben durch die Gaze in den Käfig diffundierten und so durch die
darin befindlichen Asseln aufgenommen werden konnten.
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Abbildung 38 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn über die Nahrung bei A.
aquaticus; c(Org) / c(BS) = Konzentration der Radioaktivität im
Organismus / Konzentration der Radioaktivität in den Blattscheiben;
AF = 0,47; Anpassung von Gleichung (4); r = 0,79; k01 (h-1) = 0,08; k10 (h-1)
= 0,16
Die Beschreibung des Eliminationsverlaufes erfolgte mit Hilfe des Zwei-Kompartiment-
Modells (r = 0,82). Die Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über die Nahrung
erfolgte im Gegensatz zu G. fossarum sehr schnell. Der Hauptanteil (ca. 80 %) des 14C-
Terbutryns wurde in den ersten 10 h sehr schnell von A. aquaticus eliminiert (ka (h-1) = 1,03).
Ein kleinerer Anteil (ca. 20 %) wurde in den weiteren 40 h nur langsam eliminiert (kb (h-1) =
0,08). Am Ende des Experimentes wurde eine Restaktivität von 4 % in den Tieren festgestellt,
die vergleichbar ist mit der Restaktivität von 2 % (nach 48 h) am Ende des
Eliminationsexperimentes nach Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser.
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Abbildung 39 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) nach Aufnahme
über die Nahrung bei A. aquaticus. Anpassung des Zwei-Kompartiment-
Modells der Elimination (Gleichung (10)); r = 0,82; ka (h-1) = 1,03; kb (h-1) =
0,08
3.2.3.1.3 Lumbriculus variegatus
Bei ganzen Würmern von L. variegatus wurde der Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-
Terbutryn über die Nahrung ebenfalls mit dem oben dargestellten Modell (Gleichung (4))
beschrieben. Der Korrelationskoeffizient der Anpassung betrug 0,70. 14C-Terbutryn wurde
auch durch L. variegatus kaum über die Nahrung aufgenommen. Ähnlich dem in Kapitel 3.1.1
(Seite 34) beschriebenen Verlauf zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser durch L.
variegatus kam es auch in diesem Experiment nach 24-stündiger Exposition zunächst zu einer
scheinbaren Einstellung des Gleichgewichtes („steady state“). Nach 97 h stiegen die
Anreicherungsfaktoren jedoch weiter an (Abbildung 40). Deshalb kann nur ein
Anreicherungsfaktor und nicht ein Biomagnifikationsfaktor angegeben werden. Denkbar ist,
dass Biomagnifkationsvorgänge zu einer stärkeren Anreicherung nach 97 h führten. Der AF,
basierend auf der Gesamtradioaktivität in den Tieren und Blattscheiben betrug 0,22.
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Aus dem Quotienten c(Org) / c(Wasser) konnte ein Anreicherungsfaktor von 36 für ganze
Würmer berechnet werden. Dieser AF liegt damit über dem bei der Aufnahme von 14C-
Terbutryn über das Wasser mit L. variegatus (ganze Würmer) ermittelten BCF von 21
basierend auf der Gesamtradioaktivität in Wasser- und Organismenproben.
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Abbildung 40 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Terbutryn über die Nahrung bei L.
variegatus (ganze Würmer); c(Org) / c(BS) = Konzentration der
Radioaktivität im Organismus / Konzentration der Radioaktivität in den
Blattscheiben; AF = 0,22; Anpassung von Gleichung (4); r = 0,70; k01 (h-1)
= 0,08; k10 (h-1) = 0,35
Die Daten der Elimination konnten nicht gut an das Ein-Kompartiment-Modell angepaßt
werden (r = 0,60). Die in den ganzen Würmern befindliche Substanzmenge nach der
Aufnahme von 14C-Terbutryn über die Nahrung wird nur sehr langsam wieder eliminiert (ka
(h-1) = 0,016; Abbildung 41). Geht man davon aus, dass in den ersten zwei Stunden der
Hauptanteil an 14C-Terbutryn eliminiert wird (siehe auch Kapitel 3.1.1 (Seite 34), so kam es
nach 2 h Elimination zu keiner weiteren Abnahme der 14C-Terbutryn-Konzentration in den
ganzen Würmern, wenn zuvor die Aufnahme der Substanz über die Nahrung erfolgte. Am
Ende des Experimentes wurde eine Restaktivität von 24 % in den Tieren nachgewiesen.
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Abbildung 41 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) nach Aufnahme
über die Nahrung bei L. variegatus (ganze Würmer); Anpassung des Ein-
Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,60; ka (h-1) =
0,016
Zur Differenzierung der Aufnahme der Substanz über die Nahrung und über das Wasser
wurden halbe und ganze Würmer gleichzeitig im Versuchsgefäß mit kontaminierten
Blattscheiben exponiert. 14C-Terbutryn konnte durch die halben Würmer, aufgrund des
fehlenden Kopfes, nicht über die Nahrung aufgenommen werden. Der
Biomagnifikationsfaktor basierend auf der Gesamtradioaktivität in Blattscheiben und
Organismen betrug 0,25 und unterscheidet sich damit nicht von dem für ganze Würmer
bestimmten AF von 0,22.
Für halbe Würmer konnte aus dem Quotienten c(Org) / c(Wasser) ein Anreicherungsfaktor
von 28 berechnet werden. Dieser AF liegt damit über dem im Biokonzentrationsexperiment
mit L. variegatus (halbe Würmer) ermittelten BCF von 15 basierend auf der
Gesamtradioaktivität in Wasser- und Organismenproben.
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Die Beschreibung des Eliminationsverlaufes mit Hilfe des Ein-Kompartiment-Modells gelang,
wie aus dem Korrelationskoeffizienten von r = 0,66 ersichtlich ist nicht gut. Die in den halben
Würmern befindliche Substanzmenge wird wie bei ganzen Würmern nur sehr langsam wieder
eliminiert (ka (h-1) = 0,016; Abbildung 42). In den ersten zwei Stunden wurde der Hauptanteil
an 14C-Terbutryn wieder abgegeben. Danach kam es nicht mehr zu einer nennenswerten
Abnahme der 14C-Terbutryn-Konzentration in den halben Würmern. Am Ende des
Experimentes wurde eine Restaktivität von 28 % in den Organismen gefunden.
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Abbildung 42 : Zeitverlauf der Elimination von Terbutryn (14C-Aktivität) nach Exposition
gegenüber kontaminierten Blattscheiben bei L. variegatus (halbe Würmer).
Anpassung des Ein-Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9));
r = 0,66; ka (h-1) = 0,016
3.2.3.2 Metabolismus von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über die Nahrung
In Abbildung 43a-c (Seite 88) sind die Anteile der 14C-Aktivität in den Wasserproben, den
Blattproben und in den Extrakten der Organismenproben dargestellt. Nach jedem HPLC-Lauf
wurde die Säule mit Methanol gespült.
                                                                                                                                ERGEBNISSE
86
Die dabei eluierte Radioaktivität wird, wie in Kapitel 3.1.2 (Seite 42) erwähnt, im Folgenden
als „Spülpeak“ bezeichnet. Die eluierte Radioaktivität der Fraktionen, die auf einen nicht
eindeutig identifizierbaren Metabolit zurückzuführen ist, wird als Metabolit X bezeichnet.
3.2.3.2.1 Gammarus fossarum
Der prozentuale Anteil von 14C-Terbutryn im Wasser beim Biomagnifikationsexperiment mit
G. fossarum betrug am Versuchsende 55,8 %. Der Terbutryn-Anteil der Blattscheiben betrug
52,9 %. Hydroxyterbutryn wurde im Wasser (12,6 %) als Hauptmetabolit identifiziert. Der
Anteil der Metabolite an der Gesamtaktivität war am Ende des Versuches zur Aufnahme von
14C-Terbutryn über die Nahrung im Vergleich zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über das
Wasser größer. Die Tiere, die an den Blättern gefressen hatten, wiesen einen Terbutryn-Anteil
von 2,6 % auf. Tiere die durch einen Käfig am Fressen der Blätter gehindert wurden, wiesen
einen 14C-Terbutryn-Anteil von 3,8 % bestimmt werden. Außerdem wurden in den
Organismen drei weitere Metabolite gefunden. Der Hauptmetabolit (Metabolit X) der
Organismen konnte jedoch nicht identifiziert werden. Der Anteil der „Spülpeaks“ an der
Gesamtaktivität war bei der Wasserprobe (13 %), den Organismenproben (ca. 20 %), aber vor
allem bei der Blattprobe (47 %) sehr hoch (siehe Abbildung 43 a).
3.2.3.2.2 Asellus aquaticus
Der prozentuale Anteil der Ursubstanz Terbutryn im Wasser betrug am Versuchsende 88,9 %.
Hydroxyterbutryn wurde im Wasser (5,1 %) als Hauptmetabolit identifiziert. Der Terbutryn-
Anteil der Blattscheiben betrug 82,5 %. Desethylterbutryn wurde in der Blattprobe (3,3 %) als
Hauptmetabolit identifiziert. Terbutryn wurde während des Biomagnifikationsexperimentes
durch A. aquaticus weniger stark metabolisiert als durch G. fossarum. Die Tiere, die an den
Blättern gefressen hatten, wiesen einen Terbutryn-Anteil von 59,3 % auf. Bei Tieren, die
durch einen Käfig am Fressen der Blätter gehindert wurden, konnte ein Terbutryn-Anteil von
58,4 % bestimmt werden. Am Ende dieses Experimentes konnten sowohl im Haltungswasser,
den Blattscheiben und auch in den Organismen neben Terbutryn noch drei weitere Peaks
festgestellt werden. Der Metabolit X der Asseln ist nicht identisch mit dem Metabolit X der
bei G. fossarum bestimmt wurde. Der Anteil der „Spülpeaks“ an der Gesamtaktivität war bei
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den Organismenproben (10 bis 15 %) und bei der Blattprobe (13 %) sehr hoch, jedoch bei der
Wasserprobe (2,7 %) geringer (siehe Abbildung 43 b).
3.2.3.2.3 Lumbriculus variegatus
Aus Abbildung 43 c geht hervor, dass im Biomagnifikationsexperiment mit L. variegatus
Terbutryn im Wasser und durch die Blattscheiben nicht metabolisiert wurde. Der prozentuale
Anteil der Ursubstanz 14C-Terbutryn im Wasser betrug am Versuchsende 98 %. Der
Terbutryn-Anteil der Blattscheiben betrug 99,9 %. Zu einem geringen Anteil (11,5 %) wurde
bei ganzen Würmern ein nicht identifizierbarer Metabolit (Metabolit X) bestimmt. Der
Metabolit X der ganzen Würmer ist nicht identisch mit dem Metabolit X der bei G. fossarum
bestimmt wurde. Halbe Würmer metabolisierten 14C-Terbutryn nicht.
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Abbildung 43 : Prozentuale Anteile der 14C-Aktivität im Wasser sowie der
Methanolextrakte der Blattscheiben und der Invertebraten nach Aufnahme
von 14C-Terbutryn über die Nahrung;
a - Gammarus  fossarum; b– Asellus aquaticus;
c – Lumbriculus variegatus (ganze und halbe Würmer)
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3.2.3.3 Aufnahme über die Nahrung und Elimination von 14C-Benzo[a]pyren
Die Aufnahme von 14C-B[a]P über konditionierte Blattscheiben von A. glutinosa bei G.
fossarum, A. aquaticus und L. variegatus wurde untersucht. Diese Experimente wurden im
Durchfluss durchgeführt. Die Konzentrationen der 14C-Akivität im Wasser und der
konditionierten (konditionierten) Blattscheiben wurden über den gesamten Versuchszeitraum
kontrolliert. Zu keinem Messzeitpunkt war 14C-Benzo[a]pyren im Wasser nachweisbar. Daher
ist in Abbildung 44 a – c (Seite 90) nur der Zeitverlauf der 14C-Benzo[a]pyren-Konzentration
der Blattscheiben von A. glutinosa während der Versuche zur Biomagnifikation dargestellt.
Wie aus Abbildung 44 a – c hervorgeht, nehmen die Benzo[a]pyren-Konzentrationen der
Blattscheiben bei den Experimenten zur Aufnahmekinetik nur geringfügig ab. Bei allen drei
Experimenten erfolgte keine Nachdosierung von 14C-Benzo[a]pyren.
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Abbildung 44 : Zeitverlauf der 14C-Benzo[a]pyren-Konzentration der Blattscheiben von A.
glutinosa während der Versuche zur Aufnahme über die Nahrung;
a – G. fossarum (Startkonzentration t0 : 0,07 µg/KG);
b – A. aquaticus (Startkonzentration t0 : 0,04 µg/KG);
c – L. variegatus (ganze, halbe Würmer; Startkonzentration t0 : 0,45 µg/KG)
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In den folgenden Kapiteln werden die Ergebnisse der Untersuchungen zur Toxikokinetik von
14C-Benzo[a]pyren nach Aufnahme über die Nahrung durch G. fossarum, A. aquaticus und L.
variegatus (ganze und halbe Würmer) dargestellt.
3.2.3.3.1 Gammarus fossarum
14C-B[a]P wurde durch G. fossarum über die Nahrung aufgenommen, jedoch nicht
angereichert. Während der Expositionsphase wurde das „steady state“ nach 48 h erreicht
(Abbildung 45). Der Korrelationskoeffizient r betrug 0,73. Der BMF basierend auf der
Gesamtradioaktivität in Blattscheiben und Organismen betrug 0,13. In Gammariden, die durch
einen Käfig am Fressen der B[a]P-kontaminierten Blattscheiben gehindert waren, wurde nach
72 h eine ca. 5,3-fach geringere Aktivität (Mittelwert) als bei Gammariden, die an
Blattscheiben gefressen hatten bestimmt (Daten siehe Anhang). Da im Haltungswasser zu
keinem Messzeitpunkt 14C-B[a]P im Wasser nachweisbar war, konnte ein AF (= c(Org) /
c(Wasser)) nicht berechnet werden. Die Nachweisgrenze betrug 1 dpm/mL.
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Abbildung 45 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Benzo[a]pyren über die Nahrung bei G.
fossarum; c(Org) / c(BS) = Konzentration der Radioaktivität im Organismus
/ Konzentration der Radioaktivität in den Blattscheiben ; BMF = 0,13;
Anpassung von Gleichung (4); r = 0,73; k01 (h-1) = 0,01; k10 (h-1) = 0,08
                                                                                                                                ERGEBNISSE
92
Die Daten der Elimination für G. fossarum konnten weder an das Ein-Kompartiment-Modell
noch an das Zwei-Kompartiment-Modell angepaßt werden (Abbildung 46). Es sind starke
Schwankungen der Messwerte zu beobachten. Diese Streuung kann nicht durch das Gewicht
einzelner Tiere oder andere Faktoren (z.B. das Geschlecht) erklärt werden. Im Gegensatz zur
Elimination nach Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser (Abbildung 17, Seite 53) wurde
die Testsubstanz nach der Aufnahme über die Nahrung durch G.fossarum nicht wieder
eliminiert.
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Abbildung 46 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über die Nahrung bei G. fossarum; Anpassung des Ein-
Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,03; ka (h-1) =
0,0009
3.2.3.3.2 Asellus aquaticus
14C-B[a]P wurde auch durch A. aquaticus über die Nahrung aufgenommen. Es erfolgte jedoch
keine Anreicherung der Testsubstanz über die Nahrung. Während der Expositionsphase wurde
das steady state nach 48 h erreicht (Abbildung 47). Der Korrelationskoeffizienten r betrug
0,61. Die Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung erfolgte schneller (k01 (h-1) = 0,04) als
bei G. fossarum (k01 (h-1) = 0,01).
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Der Biomagnifikationsfaktor basierend auf der Gesamtradioaktivität in den Blattscheiben und
Organismen betrug 0,15. In Gammariden, die durch einen Käfig am Fressen der B[a]P-
kontaminierten Blattscheiben gehindert waren, wurde nach 72 h eine ca. 4,9-fach geringere
Aktivität (Mittelwert) als bei Asseln, die an Blattscheiben gefressen hatten bestimmt (Daten
siehe Anhang). Da im Haltungswasser zu keinem Messzeitpunkt 14C-Benzo[a]pyren im
Wasser nachweisbar war, konnte ein Anreicherungsfaktor (= c(Org) / c(Wasser)) nicht
berechnet werden. Die Nachweisgrenze betrug 1 dpm/mL.
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Abbildung 47 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Benzo[a]pyren über die Nahrung bei A.
aquaticus; c(Org) / c(BS) = Konzentration der Radioaktivität im
Organismus / Konzentration der Radioaktivität in den Blattscheiben; BMF =
0,15; Anpassung von Gleichung (4); r = 0,61; k01 (h-1) = 0,04; k10 (h-1) =
0,28
Die Daten der Elimination für A. aquaticus konnten weder an das Ein-Kompartiment-Modell
noch an das Zwei-Kompartiment-Modell befriedigend angepaßt werden (Abbildung 48). Es
sind starke Schwankungen der Messwerte zu beobachten. Diese Streuung kann nicht durch
das Gewicht einzelner Tiere oder andere Faktoren (z.B. das Geschlecht) erklärt werden. Wie
bei der Elimination nach Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser (siehe Abbildung 19,
Seite 55) wurde die Testsubstanz nach der Aufnahme über die Nahrung durch A. aquaticus
nicht wieder eliminiert.
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Abbildung 48 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über die Nahrung bei A. aquaticus; Anpassung des Ein-
Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,27; ka (h-1) =
0,012
3.2.3.3.3 Lumbriculus variegatus
14C-B[a]P wurde durch ganze Würmer von L. variegatus über die Nahrung aufgenommen,
jedoch nicht angereichert. Die Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse
berechneten Anreicherungskurve gelang, wie aus dem Korrelationskoeffizienten von r = 0,90
ersichtlich ist gut. Nach 120 h war das „steady state“ noch nicht ganz erreicht. Deshalb wird
hier nur ein Anreicherungsfaktor und nicht ein Biomagnifikationsfaktor angegeben. Der AF,
basierend auf der Gesamtradioaktivität in den Tieren und Blattscheiben betrug 0,27. 14C-B[a]P
wurde im hier dargestellten Experiment durch ganze Würmer von L. variegatus (k01 (h-1) =
0,005) schneller aufgenommen als durch halbe Würmer (kein (h-1) = 0,002). Da im
Haltungswasser zu keinem Messzeitpunkt 14C-Benzo[a]pyren im Wasser nachweisbar war,
konnte ein Anreicherungsfaktor (= c(Org) / c(Wasser)) nicht berechnet werden. Die
Nachweisgrenze betrug 1 dpm/mL.
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Abbildung 49 : Zeitverlauf der Aufnahme von 14C-Benzo[a]pyren über die Nahrung bei L.
variegatus (ganze Würmer); c(Org) / c(BS) = Konzentration der
Radioaktivität im Organismus / Konzentration der Radioaktivität in den
Blattscheiben ; AF = 0,27; Anpassung von Gleichung (4); r = 0,90; k01 (h-1)
= 0,005; k10 (h-1) = 0,019
Die Daten der Elimination für ganze Würmer konnten weder an das Ein-Kompartiment-
Modell noch an das Zwei-Kompartiment-Modell befriedigend angepaßt werden (Abbildung
50). Die Elimination von 14C-B[a]P durch ganze Würmer nach Aufnahme der Testsubstanz
über die Nahrung erfolgte sehr langsam (ka (h-1) = 0,004). Nach 78 h wurde eine Restaktivität
von 68 % in den ganzen Würmern nachgewiesen.
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Abbildung 50 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über die Nahrung bei L. variegatus (ganze Würmer); Anpassung
des Ein-Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,49; ka
(h-1) = 0,004
14C-B[a]P wurde durch halbe Würmer von L. variegatus nicht über die Nahrung
aufgenommen. Die Anpassung der mit nichtlinearer Regressionsanalyse berechneten
Anreicherungskurve gelang gut (r = 0,75). Wie der auf der Gesamtradioaktivität in den Tieren
und Blattscheiben beruhende BMF von 0,08 zeigt, ist die Aufnahme von 14C-B[a]P noch
geringer als bei ganzen Würmern. Da im Haltungswasser zu keinem Messzeitpunkt 14C-B[a]P
im Wasser nachweisbar war, konnte ein Anreicherungsfaktor (= c(Org) / c(Wasser)) nicht
berechnet werden (Nachweisgrenze 1 dpm/mL). Die in den halben Würmern gefundene
Radioaktivität kann nur auf Biokonzentrationsvorgänge zurückgeführt werden, da die
Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung aufgrund des fehlenden Kopfes der Würmer nicht
möglich war
Die Daten der Elimination für halbe Würmer konnten weder an das Ein-Kompartiment-
Modell noch an das Zwei-Kompartiment-Modell befriedigend angepaßt werden (Abbildung
51). Die in halben Würmern enthaltene Radioaktivität wurde noch langsamer eliminiert (ka (h-
1) = 0,002) als die in ganzen Würmern enthaltene Radioaktivität nach Aufnahme von 14C-
B[a]P über die Nahrung (ka (h-1) = 0,004). Nach 78 h wurde eine Restaktivität von 56 % in
den halben Würmern nachgewiesen.
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Abbildung 51 : Zeitverlauf der Elimination von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über die Nahrung bei L. variegatus (halbe Würmer). Anpassung
des Ein- Kompartiment-Modells der Elimination (Gleichung (9)); r = 0,19;
ka (h-1) = 0,002
3.2.3.4 Metabolismus von 14C-Benzo[a]pyren nach Aufnahme über die Nahrung
In Abbildung 52a-c (Seite 99) sind die Anteile der 14C-B[a]P-Aktivität in den Blattscheiben
und in den Organismen dargestellt. Zu keinem Messzeitpunkt war 14C-Benzo[a]pyren im
Wasser nachweisbar (Nachweisgrenze 1 dpm/mL). Es wurde untersucht, ob es Unterschiede
bei der Metabolisierung von 14C-B[a]P in den Tieren nach der Aufnahme über die Nahrung
gibt. Eine Identifizierung der Metabolite war nicht möglich, da keine entsprechenden
Referenzchemikalien zur Verfügung standen. Die eluierte Radioaktivität der Fraktionen, die
nicht auf 14C-B[a]P zurückzuführen war, wird im folgenden deshalb als polarere Metabolite
(Auftrennung erfolgt früher als B[a]P) bzw. unpolarere Metabolite (Auftrennung erfolgt später
als B[a]P) bezeichnet.
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3.2.3.4.1 Gammarus fossarum
Der 14C-B[a]P-Anteil der Blattscheiben betrug 96,4 %. Der 14C-B[a]P-Anteil der Organismen
war bei Aufnahme über die Nahrung kleiner (5,2 %) als bei Aufnahme über das Wasser (44
%). Der Anteil der polareren Metabolite in den Organismen betrug 77,8 %. Der Anteil der
unpolareren Metabolite in den Organismen betrug 17 %. Bei Aufnahme von 14C-B[a]P über
das Wasser betrug der Anteil der polareren Metabolite in den Organismen 22 % und der
Anteil der unpolareren Metabolite in den Organismen 34 % (Abbildung 52 a).
Bei Gammariden, die durch einen Käfig am Fressen der Blätter gehindert wurden, war eine
Differenzierung der enthaltenen Radioaktivität aufgrund der geringen Gesamtaktivität in den
Tieren nicht möglich (Kapitel 3.2.3.3, Seite 89).
3.2.3.4.2 Asellus aquaticus
Der prozentuale Anteil von 14C-B[a]P in den Blattscheiben betrug am Versuchsende 95,6 %.
Der 14C-B[a]P-Anteil der Organismen war bei Aufnahme über die Nahrung kleiner (25,8 %)
als bei Aufnahme über das Wasser (76 %). Der Anteil der polareren Metabolite in den
Organismen betrug 73,7 %. Bei Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser betrug der Anteil
der polareren Metabolite in den Organismen 18,9 % und der Anteil der unpolareren
Metabolite in den Organismen 0,5 % (Abbildung 52 b).
Insgesamt betrachtet, war der prozentuale Anteil der Metabolite an der Gesamtaktivität bei
Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung bei A. aquaticus kleiner als bei G. fossarum. Bei
Asseln, die durch einen Käfig am Fressen der Blätter gehindert wurden, war eine
Differenzierung der enthaltenen Radioaktivität aufgrund der geringen Gesamtaktivität in den
Tieren nicht möglich (Kapitel 3.2.3.3, Seite 89).
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3.2.3.4.3 Lumbriculus variegatus
Da die in den Würmern enthaltene Radioaktivität sehr gering war (ganze Würmer (120 h): 10
dpm/mg; halbe Würmer (120 h): 3 dpm/mg), war eine eindeutige Differenzierung in 14C-
B[a]P und Metabolite nicht möglich. Es konnten dabei keine validen Ergebnisse gewonnen
werden.
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Abbildung 52 : Prozentuale Anteile der 14C-Aktivität der Methanolextrakte der
Blattscheiben und der Invertebraten nach Aufnahme von 14C-B[a]P über die
Nahrung;
a - Gammarus fossarum; b– Asellus aquaticus;
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4 Diskussion
Im Folgenden werden die Ergebnisse der vorliegenden Untersuchungen zusammengefaßt und
diskutiert.
4.1 Aufnahme über das Wasser und Metabolismus
In Tabelle 4 (Seite 104) und Tabelle 5 (Seite 105) sind die wichtigsten kinetischen Parameter
der Aufnahme von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über das Wasser und Elimination und in
Tabelle 6 (Seite 109) und Tabelle 7 (Seite 110) die von 14C-Benzo[a]pyren bei den in dieser
Arbeit untersuchten Organismen zusammengefaßt.
4.1.1 Terbutryn
Bei den Experimenten mit 14C-Terbutryn konnte für G. fossarum und A. aquaticus ein
Gleichgewicht zwischen Aufnahme- und Eliminationsvorgängen während der
Aufnahmephase erreicht werden. Die Zeitdauer bis zum Erreichen des „steady state“
unterschied sich bei G. fossarum und A. aquaticus nicht (48 h). Nach 24-stündiger Exposition
von L. variegatus in 14C-Terbutryn schien zunächst ein Gleichgewicht zwischen Aufnahme
und Elimination erreicht zu sein. Im weiteren Verlauf stiegen die Anreicherungsfaktoren
jedoch weiter an. Deshalb konnte hier auch nur ein Anreicherungsfaktor und nicht ein
Biokonzentrationsfaktor angegeben werden. Die untersuchte Kinetik ist ähnlich dem von Hryk
(1990) untersuchten Verlauf der Aufnahme von Phenol bei der Süsswasserschnecke Lymnaea
stagnalis. Es zeigte sich zunächst eine Tendenz zur Gleichgewichtseinstellung. Danach
erfolgte ein erneuter, mehr oder weniger linearer Anstieg. Auch Füll (1996) ermittelte eine
zweiphasige Kinetik bei Exposition von Lumbricus rubellus in 14C-Lindann. Nach Füll (1996)
könnte zunächst eine passive Diffusion der Substanz über die Haut in die Coelomflüssigkeit
erfolgen. Von hier aus kann die Substanz ins Blut übergehen. Im geschlossenen
Blutgefäßsystem wird sie dann im gesamten Organismus verteilt. Hierzu kommen nach (Füll
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1996) noch – zunächst wahrscheinlich langsame – Biomagnifikationsvorgänge. Auch Lagadic
et al. (1992) ermittelten eine zweiphasige Kinetik der Exposition von Spodoptera littoralis
(Insekt) in γ - HCH. Sie vermuteten eine schnellere Verteilung der Substanz in allen Geweben
einschließlich einer Adsorption an cuticulare Proteine. Danach erfolgt eine Phase
verlangsamter Aufnahme bedingt durch die Desorption von γ - HCH von den Geweben und
der Diffusion des Insektizids durch den Körper. Nach Noack (2000) konnte keine zweiphasige
Kinetik bei Exposition von L. variegatus in 14C-Terbutryn beobachtet werden. Noack konnte
deshalb Biokonzentrationsfaktoren für ganze und halbe Würmer (d.h. Würmer bei denen der
Kopf entfernt wurde und bei denen eine Biomagnifikation bis zur Regeneration des Kopfes
nicht möglich ist) von L. variegatus bestimmen (siehe Tabelle 4 , Seite 104).
In den Biokonzentrationsexperimenten mit G. fossarum und A. aquaticus kam es mit
zunehmender Dauer der Experimente zu einer stärkeren Streuung der Messdaten. Sie ist
übereinstimmend mit den Untersuchungen von Hryk (1990) und Füll (1996), bei denen nach
einer vermeintlichen Gleichgewichtseinstellung die Einzelmesswerte stark zu streuen
begannen und das mathematische Modell zur Aufnahme nicht mehr zufriedenstellend
angepaßt werden konnte. Bei Anpassung einer nichtlinearen Regressionsgleichung an die
gewonnenen Daten ergibt sich nicht das bei bisherigen Untersuchungen zur
Fremdstoffaufnahme durch Fische typische Bild einer Sättigungskurve (Nagel 1988). Der
BCF von G. fossarum für die Gesamtradioaktivität lag mit 105 deutlich über dem für A.
aquaticus ermittelten Wert von 37 und dem für L. variegatus ermittelten AF-Wert von 12.
Noack (2000) stellte bei der Aufnahme von 14C-Terbutryn durch L. variegatus (ganze
Würmer) die Einstellung des „steady state“ nach 4 h fest und bestimmte einen BCF
(Gesamtradioaktivität) für ganze Würmer von 21. Bei halben Würmern von L. variegatus
wurde nach Noack (2000) das „steady state“ nach 5 h erreicht. Der BCF
(Gesamtradioaktivität) lag hierbei mit 15 um 30 % unter dem für die ganzen Würmer
ermittelten Wert. 14C-Terbutryn wurde in dem in dieser Arbeit dargestellten Experiment durch
L. variegatus schneller über das Wasser aufgenommen (k01 (h-1) = 8,4) als durch A. aquaticus
(k01 (h-1) = 3,7) und G. fossarum (k01 (h-1) = 7,35). Noack (2000) ermittelte für halbe Würmer
von L. variegatus eine langsamere Aufnahme von 14C-Terbutryn (k01 (h-1) = 10,8) als für
ganze Würmer (k01 (h-1) = 21,8.) Die 14C-Terbutryn-Konzentration im Hälterungswasser der
in dieser Arbeit dargestellten Experimente blieb konstant. Deshalb mußte nicht nachdosiert
werden.
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Bei G. fossarum und A. aquaticus kam es nach der Aufnahme über das Wasser zu keiner
schnellen Metabolisierung von 14C-Terbutryn in den Invertebraten. Der prozentuale Anteil
von 14C-Terbutryn im Wasser betrug beim Biokonzentrationexperiment mit G. fossarum 89 %
und bei A. aquaticus 99 %. Nur noch 10 % der 14C-Aktivität bei G. fossarum war 14C-
Terbutryn. Die Substanz wurde nach der Aufnahme über das Wasser durch A. aquaticus kaum
metabolisiert. Noch 82 % der 14C-Aktivität bei A. aquaticus war auf 14C-Terbutryn
zurückzuführen. Der Anteil extrahierbarer Bestandteile (Ausbeute) betrug bei G. fossarum
98,1 %, bei A. aquaticus 86,8 % und bei L. variegatus 96,4 %.
Hydoxyterbutryn wurde sowohl im Wasser als auch bei G. fossarum und A. aquaticus als
Metabolit identifiziert. Hydroxyterbutryn ist kein sehr stabiles Zwischenprodukt. Es wird sehr
schnell durch Reduktion und Abspaltung von C2H2 zu Hydroxydesethylterbutryn oder durch
Reduktion und Abspaltung von CH(CH3)3 zu Deisopropylhydroxyatrazin abgebaut.
Hydoxyterbutryn ist polarer als Terbutryn und kann schnell eliminiert werden.
Die Elimination von 14C-Terbutryn erfolgte bei allen untersuchten Organismen sehr schnell
und fast vollständig. Die Restaktivitäten am Ende der Elimination waren relativ gering. Im
Gegensatz zu den Daten der Elimination für G. fossarum und L. variegatus konnten die Daten
der Elimination für A. aquaticus besser an das Ein-Kompartiment-Modell der Elimination
Gleichung (9) angepaßt werden. Auch nach Noack (2000) konnten bei der Elimination von
14C-Terbutryn durch ganze Würmer von L. variegatus die Daten besser an das Zwei-
Kompartiment-Modell (r = 0,99) angepaßt werden. Im Gegensatz dazu konnten nach Noack
(2000) die Daten der Elimination für halbe Würmer besser an das Ein-Kompartiment-Modell
(r = 0,95) angepaßt werden.
Im Biokonzentrationsexperiment mit ganzen Würmern von L. variegatus konnte nur ein
Anreicherungsfaktor angegeben werden (AF = 12). Dennoch wurde die im Haltungswasser
und in den Organismen enthaltene Radioaktivität in 14C-Terbutryn und entstandene
Metabolite differenziert. Der prozentuale Anteil an 14C-Terbutryn im Wasser betrug am
Versuchsende 87,6 %. Noch 67 % der 14C-Aktivität der Würmer war auf 14C-Terbutryn
zurückzuführen. Hydroxyterbutryn wurde im Wasser als Hauptmetabolit identifiziert. Die
Ergebnisse dieses Experimentes stimmen gut mit den von Noack (2000) in einem
vergleichbaren Biokonzentrationsexperiment mit ganzen und halben Würmern von L.
variegatus ermittelten Daten überein (siehe Kapitel 3.1.2 (Seite 42). Noack (2000) bestimmte
für ganze und halbe Würmer Hydroxydesethylterbutryn als Hauptmetabolit. Ganze Würmer
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metabolisierten Terbutryn stärker (zu 68 %) als halbe Würmer (49 %). Die geringere
Metabolisierung durch halbe Würmer führt Noack (2000) auf das Fehlen des Kopfes zurück.
Durch das Entfernen des Kopfes kommt es einerseits zu einer Störung des Nervensystems
(Entfernung des Cerebralganglions) und einer daraus resultierenden geringeren Abgabe von
Enzymen zur Umwandlung des Terbutryn, andererseits ist es möglich, dass Enzyme
hauptsächlich im anterioren Teil gebildet werden. Zu Klärung dieser Fragen wären weitere
Untersuchungen erforderlich.
Der Anteil extrahierbarer Bestandteile (Ausbeute) betrug für ganze Würmer 49 % und für
halbe Würmer 80 %. Die im Vergleich zu G. fossarum und A. aquaticus relativ hohen
Restaktivitäten (Tabelle 5) in ganzen und halben Würmern (jeweils 15 %) von L. variegatus
am Ende der Elimination könnten mit den hohen Anteilen an nicht-extrahierbaren
Bestandteilen in Zusammenhang stehen.
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Tabelle 4 : Parameter der Aufnahmekinetiken von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über
das Wasser
Spezie
s
BCFTerbutryn k01
(h-1)
k10
(h-1)
kein
(h-1)
„steady state“
(h)
r BCFGesamt
G.f. 13 7,35 0,07 34,5 48 0,80 105
A.a. 30 3,7 0,1 - 48 0,58 37
L.v.
(ganze)
9 (AF) 8,4 0,7 22,8 24 0,65 12 (AF)
(Noack
2000)
L.v.
(ganze)
11 21,4 1,02 1,18 4 0,85 21
(Noack
2000)
L.v.
(halbe)
10 10,8 0,74 - 5 0,83 15
BCFGesamtaktivität = Biokonzentrationsfaktor für die Gesamtradioaktivität,
BCFTerbutryn = Biokonzentrationsfaktor für die Ursubstanz,
AF = Anreicherungsfaktor,
k01 = Geschwindigkeitskonstante der Aufnahme (k01 = k10 * BCF),
k10 = Geschwindigkeitskonstante der Elimination während der Aufnahmephase,
r = Korrelationskoeffizient,
kein = Aufnahmekonstante, berechnet aus den Geschwindigkeitskonstanten und  Kompartimentgrössen der
Eliminationsexperimente (Gleichung (11) Kapitel 2.12.2.2),
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf
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Tabelle 5 : Parameter der Eliminationskinetiken von Terbutryn (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über das Wasser
Spezies A (%) B (%) ka (h-1) kb (h-1) Restaktivität (%)
(Versuchsende)
Math. Mod.
(r)
G.f. 105,4 24,1 0,4 0,02 11
(48 h)
2-Komp.
(0,94)
A.a. 65,6 - 0,3 - 2
(48 h)
1-Komp.
(0,91)
L.v.
(ganze)
993,5 83,9 1,9 1,9 8
(48 h)
2-Komp.
(0,90)
(Noack
2000)
L.v.
(ganze)
79,6 17,1 0,76 0,0038 15
(24 h)
2-Komp.
(0,99)
(Noack
2000)
L.v.
(halbe)
89,3 - 0,0846 - 15
(24 h)
1-Komp.
(0,95)
A und B = Kompartimentgrössen (Angaben in % des jeweiligen BCF),
ka und kb = Geschwindigkeitskonstanten der Elimination aus den Kompartimenten A und B,
Math. Mod. = mathematisches Modell, das mittels nichtlinearer Regressionsanalyse an die vorhandenen Daten
angepaßt werden konnte,
r = Korrelationskoeffizient der Anpassung,
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf
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4.1.2 Benzo[a]pyren
Die 14C-B[a]P-Konzentration im Hälterungswasser der in dieser Arbeit dargestellten
Experimente nahm sehr schnell ab. Deshalb mußte nachdosiert werden. 14C-B[a]P wurde
durch die untersuchten Organismen deutlich schneller über das Wasser aufgenommen als 14C-
Terbutryn. Die Testsubstanz wurde durch G. fossarum und A. aquaticus und stärker
angereichert als 14C-Terbutryn. Die Einstellung des „steady state“ bei den Experimenten zur
Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser dauerte länger als bei den Experimenten zur
Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser. Der BCF von A. aquaticus für die
Gesamtradioaktivität lag mit 3.068 deutlich über dem für G. fossarum ermittelten Wert von
1.119 und dem für L. variegatus ermittelten Wert (Noack 2000) von 157 (AF) für halbe
Würmer und 239 (BCF) für ganze Würmer. Bezieht man beim Biokonzentrationsexperiment
mit G. fossarum nur die Werte bis 98 h in die nichtlineare Regression mit ein, so ist die
Anpassung mit r = 0,86 besser und der BCF basierend auf der Gesamtradioaktivität in
Wasser- und Organismenproben steigt auf 1.291. Noack (2000) ermittelte im Vergleich zu bei
den Experimenten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn eine langsamere Aufnahme von bei den
Experimenten zur Aufnahme von 14C-B[a]P durch ganze Würmer. Die Aufnahme von bei den
Experimenten zur Aufnahme von 14C-B[a]P bei halben Würmern erfolgte jedoch schneller als
die Aufnahme von bei den Experimenten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn. Noack (2000)
beobachtete bei den Aufnahmekinetiken ab 96 h das Sterben von ganzen Würmern und bereits
nach 72 h eine starke Lyse der halben Würmer, so dass der Verlauf von Aufnahme- und
Eliminationskinetik nicht unbeeinflußt von toxischen Effekten der Testsubstanz untersucht
wurde. bei den Experimenten zur Aufnahme von 14C-B[a]P wurde durch ganze Würmer nicht
eliminiert. Die Untersuchung der Eliminationskinetik von halben Würmern war nach Noack
(2000) nicht mehr möglich. Die Elimination von bei den Experimenten zur Aufnahme von
14C-B[a]P durch L. variegatus verläuft nach Noack (2000) grundsätzlich anders als die
Elimination von bei den Experimenten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn. Während Terbutryn
zum Großteil von L. variegatus wieder eliminiert werden konnte, wurde B[a]P von L.
variegatus nicht eliminiert. Mit Ausnahme von G. fossarum wurde am Ende der Experimente
ein hoher Anteil der Ausgangsradioaktivität in den Tieren bestimmt. Obwohl bei G. fossarum
und A. aquaticus der Anteil Metabolite mit polareren Eigenschaften als die Ursubstanz fast
gleich war (22 bzw. 18,9 %), fand keine Elimination von B[a]P durch die Asseln statt.
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Während G. fossarum bei den Experimenten zur Aufnahme von 14C-B[a]P fast vollständig
eliminierte (Restaktivität 2 %), verblieben noch 40 bis 100 % der 14C-Aktivität in den Asseln.
An die mit G. fossarum erhobenen Daten konnte das Zwei-Kompartiment-Modell der
Elimination besser angepaßt werden.
Spacie et al. (1983) führten mit Lepomis macrochirus Experimente zur Anreicherung und
Elimination von B[a]P durch. Sie ermittelten einen BCF für die Gesamtradioaktivität von
4.900. Der auf der Ursubstanz beruhende BCF betrug 490. Die Unterschiede führten Spacie et
al. (1983) auf die Metabolisierung der Substanz zurück. Nur 11 % der nach 4 h gemessenen
Radioaktivität in den Fischen ließ sich auf B[a]P zurückführen.
Diekmann (2000) ermittelte für Danio rerio einen BAFFisch von etwa 20 bis 40 (für 170 Tage
alte Tiere der F1-Generation und 42 Tage alte Tiere der F2-Generation). Die in der Literatur
publizierten Biokonzentrationsfaktoren (BCF) für B[a]P liegen mit annähernd 1.000 bis 4.000
(Mackay et al. 1992, zitiert in Diekmann 2000) deutlich über dem von Diekmann (2000)
ermittelten BAF.
Der prozentuale Anteil von bei den Experimenten zur Aufnahme von 14C-B[a]P im Wasser
bei den Experimenten zur Aufnahme der Testsubstanz über das Wasser durch G. fossarum
und A. aquaticus lag am Versuchsende über 90 %. Das steht im Widerspruch zum mit B[a]P
durchgeführten Blindversuch, bei dem die Substanz ohne Einfluss der Invertebraten im
Wasser nur noch zu ca. 4 % als Ursubstanz vorlag. In Tabelle 6 sind die Ausbeuten der
Extraktionen bei den untersuchten Organismen am Ende der Experimente zum Metabolismus
von B[a]P dargestellt. Nur noch 44 % der 14C-Aktivität bei G. fossarum war auf B[a]P
zurückzuführen. Noch 76 % der 14C-Aktivität bei A. aquaticus war auf B[a]P zurückzuführen.
Die gefundenen B[a]P-Metabolite konnten nicht genauer identifiziert werden. Die Tatsache,
dass es zur Metabolisierung von B[a]P durch die untersuchten Organismen kam und dass A.
aquaticus eine hohe 14C-Restaktivität am Ende der Eliminationskinetik aufwies, ist vor dem
Hintergrund von Bedeutung, dass einerseits Phase-II-Metabolite aufgrund ihrer
Wasserlöslichkeit ausgeschieden werden können, andererseits aber Phase-I-Metabolite des
B[a]P an die DNA binden können (Akcha et al. 1999). Aus dem Procancerogen B[a]P können
dann über metabolische Aktivierung cancerogene Stoffe entstehen. B[a]P wird in der
Membran des Endoplasmatischen Retikulums mit Hilfe von mischfunktionellen Oxigenasen,
wie Cytochrom P-450 oder P-448 (MFOs) und NADPH als Co-Substrat über
Zwischenschritte zu Benzo[a]pyren-7,8-diol-9,10-epoxid umgewandelt. Dieses bindet am C-
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10 Atom mit der C-2-Aminogruppe der DNA oder RNA. Durch die Bindung von
Benzo[a]pyren-7,8-diol-9,10-epoxid an die DNA wird die Elongation von DNA-Ketten
inhibiert (Osborne and Crosby 1987). Das mischfunktionelle Oxigenasen-System hat große
Bedeutung beim Metabolismus von Steroidhormonen. Es ist nachgewiesen, dass B[a]P den
Cytochrom P-450 vermittelten Steroidmetabolismus in Invertebraten stört (Livingstone 1990).
Deshalb ist ein Effekt auf die Reproduktion möglich.
Untersuchungen zum Metabolismus von B[a]P bei aquatischen Organismen wurden u.a. von
Lee (1972), Varanasi und Gmur (1981), McCarthy (1985) und Borchert et al. (1997)
durchgeführt. Nach Lee (1972) wurden nach 96-stündiger Aufnahme von [H3]Benzo[a]pyren
über das Wasser durch Gillichthys mirabilis (Fisch) nur noch 10 % der Ursubstanz in
verschiedenen Geweben gefunden. Dabei nahm in allen Geweben der Metabolit 7,8-dihydro-
7,8-dihydroxybenzopyren den Hauptanteil der Radioaktivität ein. Varanasi und Gmur (1981)
stellten nach 24-stündiger Aussetzung der Seezunge (Parophrys vetulus) in
[H3]Benzo[a]pyren-haltiges Sediment fest, dass nur noch 2 % der Gesamtradioaktivität in
Galle und Leber auf die Ursubstanz zurückzuführen waren. McCarthy (1985) beobachtete
nach 8-16-stündiger Aussetzung von Lepomis macrochirus in B[a]P-haltigen Wasser ein
exponentielles Absinken des B[a]P-Anteils. Nach 16 h betrug der B[a]P-Anteil nur noch 5 %.
Nach Borchert et al. (1997) wurden nach 20-stündiger Aufnahme von B[a]P über das Wasser
durch Chironomus riparius (Insekt) noch 17 % der Ursubstanz in den Organismen gefunden.
C. riparius war in der Lage Phase I- und Phase II-Metabolite zu bilden. Der am stärksten
gebildete Phase I Metabolit war 3-Hydroxy-B[a]P. Nach Borchert et al. (1997) konnte
Sphaerium corneum (Schnecke) B[a]P nicht so gut metabolisieren wie C. riparius. Nach 20 h
Aufnahme von B[a]P über das Wasser nahm die Ursubstanz noch einen Anteil von 74 % der
Gesamtradioaktivität ein. Es wurde ein geringer Anteil eines Phase I-Metaboliten gebildet, der
als 3-Hydroxy-B[a]P identifiziert wurde. Die Versuche von Borchert et al. (1997) zeigten,
dass benthische Organismen B[a]P aufnehmen und zu möglicherweise gentoxischen
Substanzen metabolisieren.
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Tabelle 6 : Parameter der Aufnahmekinetiken von 14C-Benzo[a]pyren nach Aufnahme
über das Wasser
Spezies BCFGesamt BCFB[a]P k01
(h-1)
k10
(h-1)
„steady
state“ (h)
r kein (h-1)
G.f. 1.119 826 145,5 0,13 73 0,77 971,9
A.a. 3.068 2602 39,9 0,013 120 0,90 -
L.v.
(ganze)
3.602
(AF)
n.b. - - - - -
L.v.
(halbe)
1.250
(AF)
n.b. - - - - -
(Noack
2000)
L.v.
(ganze)
239 n.b. 10,1 0,042 60-80 0,98 -
(Noack
2000)
L.v.
(halbe)
157
(AF)
n.b. 2,78 0,018 60-80 0,99 -
BCFGesamtaktivität = Biokonzentrationsfaktor für die Gesamtradioaktivität,
BCFB[a]P = Biokonzentrationsfaktor für die Ursubstanz,
Ausbeute = Ausbeute der Extraktionen (%),
k01 = Geschwindigkeitskonstante der Aufnahme (k01 = k10 * BCF),
k10 = Geschwindigkeitskonstante der Elimination während der Aufnahmephase,
r = Korrelationskoeffizient,
kein = Aufnahmekonstante, berechnet aus den Geschwindigkeitskonstanten und  Kompartimentgrößen der
Eliminationsexperimente (Gleichung (11) Kapitel 2.12.2.2),
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf,
n.b. = nicht bestimmt
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Tabelle 7 : Parameter der Eliminationskinetiken von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität)
nach Aufnahme über das Wasser
Spezies A (%) B (%) ka (h-1) kb (h-1) Restaktivität (%)
(Versuchsende)
Math. Mod.
(r)
G.f. 362,4 13,6 0,87 0,025 2
(96 h)
2-Komp.
(0,92)
A.a. 95,8 - 0,008 - 40-100
(48 h)
1-Komp.
(0,14)
(Noack
2000)
L.v.
(ganze)
n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
(Noack
2000)
L.v.
(halbe)
n.b. n.b. n.b. n.b. n.b. n.b.
A und B = Kompartimentgrössen (Angaben in % des jeweiligen BCF),
ka und kb = Geschwindigkeitskonstanten der Elimination aus den Kompartimenten A und B,
Math. Mod. = mathematisches Modell, das mittels nichtlinearer Regressionsanalyse an die vorhandenen Daten
angepaßt werden konnte,
r = Korrelationskoeffizient der Anpassung,
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf,
n.b. = nicht bestimmt
                                                                                                                                DISKUSSION
111
4.2 Aufnahme über die Nahrung und Metabolismus
In Tabelle 8 (Seite 114) und Tabelle 9 (Seite 115) sind die wichtigsten kinetischen Parameter
der Aufnahme von Terbutryn über die Nahrung und Elimination und in Tabelle 10 (Seite 118)
und Tabelle 11 (Seite 119) die von Benzo[a]pyren bei den in dieser Arbeit untersuchten
Organismen zusammengefaßt.
4.2.1 Terbutryn
Ziel der Biomagnifikationsexperimente sollte es sein, eine Aufnahme ausschließlich über die
Nahrung zu gewährleisten. In einem statischen Versuch zur Eliminationskinetik von 14C-
Terbutryn durch konditionierte Blattscheiben wurde die Testsubstanz kaum eliminiert. Da die
Elimination von 14C-Terbutryn im Durchfluss bei konditionierten Blattscheiben jedoch sehr
schnell erfolgte, wurde die Aufnahme von 14C-Terbutryn über konditionierte Blattscheiben
der Erle bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus jeweils in einem statischen Versuch
untersucht.
14C-Terbutryn wurde durch G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus über die Nahrung
aufgenommen. Es erfolgte jedoch keine Anreicherung der Testsubstanz. Die Aufnahme von
14C-Terbutryn war bei den Oligochaeten geringer als bei den Crustacean. Bei den
Experimenten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über die Nahrung war bei den Crustacean
erkennbar, daß die Tiere an den Blattscheiben gefressen hatten. Bei den Oligochaeten war dies
nicht der Fall. Da L. variegatus ein Sedimentbewohner ist, der sich bevorzugt von Detritus
und Mikroorganismen ernährt, war das zu erwarten. Der BMF für die Gesamtaktivität lag bei
G. fossarum mit 0,48 im Bereich des für A. aquaticus ermittelten AF-Wertes von 0,47 und
über den für ganze bzw. halbe Würmer von L. variegatus ermittelten Werten von 0,22 (AF)
bzw. 0,25 (BMF). Crustacean und Oligochaeten nahmen 14C-Terbutryn über das Wasser
schneller auf als über die Nahrung. Bei halben und ganzen Würmern von L. variegatus war
keine eindeutige Trennung der Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser und über die
Nahrung möglich.
Nach 48-stündiger Exposition von A. aquaticus bzw. 64-stündiger Exposition von L.
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variegatus (ganze Würmer) gegenüber 14C-Terbutryn-kontaminierten Blattscheiben der Erle
(A. glutinosa) schien zunächst ein Gleichgewicht zwischen Aufnahme und Elimination
erreicht zu sein. Im weiteren Verlauf stiegen die Anreicherungsfaktoren jedoch weiter an.
Diese beiden Kinetiken sind damit ähnlich dem untersuchten Verlauf der Aufnahme von
Terbutryn über das Wasser bei L. variegatus (ganze Würmer; Kapitel 3.1.1; Abbildung 10,
Seite 41) und dem schon in Kapitel 4.1 (Seite 100) beschriebenen Verlauf der Aufnahme von
Phenol bei der Süsswasserschnecke Lymnaea stagnalis (Hryk 1990) sowie der ermittelten
zweiphasigen Kinetik bei Exposition von Lumbricus rubellus mit 14C-Lindann (Füll 1996).
Egeler et al. (1999) konnten im Fisch (Dreistachlicher Stichling - Casterosteus aculeatus)
keine Anreicherung von Terbutryn über die Nahrung feststellen. Die Anreicherung im Fisch
gegenüber Süsswasseroligochaeten (Tubifex tubifex) betrug 0,01 (bzgl. Ursubstanz). Auch die
Exposition gegenüber kontaminiertem Sediment bewirkte nach Egeler (1999) im Fisch keine
erhöhte Anreicherung im Vergleich zur Biokonzentration (BCF etwa 25 bzgl. Ursubstanz
Terbutryn).
Die Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über die Nahrung erfolgte mit Ausnahme
von A. aquaticus bei den untersuchten Organismen langsamer als nach Aufnahme über das
Wasser. Obwohl A. aquaticus 14C-Terbutryn bei Aufnahme über die Nahrung weniger
metabolisierte als G. fossarum, wurde die Testsubstanz durch A. aquaticus besser wieder
eliminiert als durch G. fossarum. Die Restaktivitäten am Ende der Experimente waren im
Vergleich zur Elimination nach Aufnahme über das Wasser höher.
Nach Aufnahme über die Nahrung wurde 14C-Terbutryn durch ganze und halbe Würmer von
L. variegatus am wenigsten eliminiert. Die im Vergleich zu G. fossarum und A. aquaticus
relativ hohen Restaktivitäten (Tabelle 9) in ganzen und halben Würmern von L. variegatus am
Ende der Elimination könnten mit dem geringen prozentualen Anteil der Metabolite an der
Gesamtaktivität in Zusammenhang stehen.
Mit Ausnahme von L. variegatus erfolgte bei G. fossarum und A. aquaticus die
Metabolisierung von 14C-Terbutryn im Wasser schneller als beim
Biomagnifikationsexperiment. Der prozentuale Anteil von 14C-Terbutryn im Wasser betrug
beim Biomagnifikationsexperiment mit G. fossarum 55,8 %, bei A. aquaticus 88,9 % und bei
L. variegatus 98,1 %. Der prozentuale Anteil von 14C-Terbutryn in den Blattscheiben betrug
beim Biomagnifikationsexperiment mit G. fossarum 89 %, bei A. aquaticus und L. variegatus
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99 %. Der Metabolit-Anteil in den Organismen betrug bei G. fossarum 97 %, bei A. aquaticus
40,7 % und bei ganzen Würmern von L. variegatus 11,5 %. In halben Würmern wurden keine
Metabolite nachgewiesen. Hydoxyterbutryn wurde im Wasser sowohl im
Biomagnifikationsexperiment mit G. fossarum als auch im Biomagnifikationsexperiment mit
A. aquaticus als Hauptmetabolit identifiziert.
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Tabelle 8 : Parameter der Aufnahmekinetiken von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über
die Nahrung
Spezies BMFTerbutryn k01 (h-1) k10 (h-1) kein (h-1) „steady state“
(h)
r BMFGesamt
G.f. 0,04 0,11 0,24 - 48 0,79 0,48
A.a. 0,08 0,16 0,31 48 0,79 0,47
(AF)
L.v.
(ganze)
0,19 0,08 0,35 - 48 0,70 0,22
L.v.
(halbe)
0,24 0,06 0,22 - 48 0,85 0,25
BMFGesamtaktivität = Biokonzentrationsfaktor für die Gesamtradioaktivität,
BMFTerbutryn = Biokonzentrationsfaktor für die Ursubstanz,
AF = Anreicherungsfaktor,
k01 = Geschwindigkeitskonstante der Aufnahme (k01 = k10 * BMF),
k10 = Geschwindigkeitskonstante der Elimination während der Aufnahmephase,
r = Korrelationskoeffizient,
kein = Aufnahmekonstante, berechnet aus den Geschwindigkeitskonstanten und Kompartimentgrößen der
Eliminationsexperimente (Gleichung (11) Kapitel 2.12.2.2),
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf
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Tabelle 9 : Parameter der Eliminationskinetiken von Terbutryn (14C-Aktivität) nach
Aufnahme über die Nahrung
Spezies A (%) B (%) ka (h-1) kb (h-1) Restaktivität (%)
(Versuchsende)
Math. Mod.
(r)
G.f. 61,9 - 0,013 - 22
(70 h)
1-Komp.
(0,83)
A.a. 86,1 49,8 1,03 0,08 4
(23 h)
2-Komp.
(0,82)
L.v.
(ganze)
60,6 - 0,016 - 24
(97 h)
1-Komp.
(0,60)
L.v.
(halbe)
69,7 - 0,016 - 28
(97 h)
1-Komp.
(0,66)
A und B = Kompartimentgrößen (Angaben in % des jeweiligen BMF),
ka und kb = Geschwindigkeitskonstanten der Elimination aus den Kompartimenten A und B,
Math. Mod. = mathematisches Modell, das mittels nichtlinearer Regressionsanalyse an die vorhandenen Daten
angepaßt werden konnte,
r = Korrelationskoeffizient der Anpassung,
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf
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4.2.2 Benzo[a]pyren
Die Experimente zur Eliminationskinetik von 14C-B[a]P durch konditionierte Blattscheiben in
einem statischen Versuch bzw. im Durchfluss ergaben nur eine geringe Abnahme der 14C-
B[a]P-Aktivität der Blattscheiben. Die Aufnahme von 14C-B[a]P über konditionierte
Blattscheiben der Erle bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus wurde daher jeweils
im Durchfluss untersucht.
B[a]P wurde durch G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus über die Nahrung
aufgenommen, jedoch nicht angereichert. Der BMF für die Gesamtradioaktivität lag bei G.
fossarum mit 0,13 im Bereich des für A. aquaticus ermittelten Wertes von 0,15. Für ganze
Würmer von L. variegatus wurde ein BMF von 0,27 ermittelt. Der für halbe Würmer
berechnete „BMF“ von 0,08 zeigt, dass die Aufnahme von 14C-B[a]P noch geringer war als
bei ganzen Würmern. Ganze Würmer (k01 (h-1) = 0,005) nahmen im
Biomagnifikationsexperiment im Vergleich zu halben Würmern (k01 (h-1) = 0,002) 14C-B[a]P
schneller auf. Die in den halben Würmern gefundene Radioaktivität kann nur auf
Biokonzentrationsvorgänge zurückgeführt werden, da die Aufnahme von 14C-B[a]P über die
Nahrung aufgrund des fehlenden Kopfes der Würmer nicht möglich war. Da im
Haltungswasser zu keinem Messzeitpunkt 14C-B[a]P im Wasser nachweisbar war, konnte ein
Anreicherungsfaktor (= c(Org) / c(Wasser)) für halbe Würmer nicht berechnet werden
(Nachweisgrenze 1 dpm/mL).
Während G. fossarum 14C-B[a]P über das Wasser schneller aufnahm als A. aquaticus, wurde
die Testsubstanz im Biomagnifikationsexperiment durch G.fossarum (k01 (h-1) = 0,01)
langsamer über die Nahrung aufgenommen als durch A. aquaticus (k01 (h-1) = 0,04). In
Organismen, die durch einen Käfig am Fressen der B[a]P-kontaminierten Blattscheiben
gehindert waren, wurde eine deutlich geringere Aktivität (G. fossarum 5,3-fach weniger, A.
aquaticus 4,9-fach weniger) festgestellt, als bei Organismen, die an Blattscheiben gefressen
hatten. Da im Haltungswasser zu keinem Messzeitpunkt 14C-B[a]P im Wasser nachweisbar
war, konnte ein Anreicherungsfaktor (= c(Org) / c(Wasser)) für die Tiere im Käfig nicht
berechnet werden (Nachweisgrenze 1 dpm/mL).
Clements et al. (1994) konnten im Fisch (Lepomis macrochirus) keine Anreicherung von
B[a]P über die Nahrung feststellen. Die Anreicherung im Fisch gegenüber Chironomiden
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(Chironomus riparius) war unbedeutend. Auch Adamo et al. (1997) führten Experimente mit
Fischen durch und konnten im Fisch (Dicentrarchus labrax) keine Anreicherung von B[a]P
über die Nahrung (kontaminierte Muscheln) feststellen. McCarthy (1985) beobachtete eine
geringere Anreicherung von PAH`s bei Fischen, wenn PAH`s nicht im Wasser nachweisbar
waren, sondern zu 90 % an Huminstoffe adsorbiert vorlagen.
Der prozentuale Anteil von 14C-B[a]P in den Blattscheiben betrug beim
Biomagnifikationsexperiment mit G. fossarum 96,4 %, bei A. aquaticus 95,6 und L.
variegatus 100 %. Leppänen and Kukkonen (2000) untersuchten den Verbleib von 14C-B[a]P
in Sediment und bestimmten nach 504 h einen 14C-B[a]P-Anteil von 94,2 bis 94,6 % bei einer
Extraktionsausbeute von 89 %.
14C-B[a]P konnte nach Aufnahme über das Wasser durch G. fossarum fast vollständig wieder
eliminiert werden (Restaktivität 2 %). Obwohl der über die Nahrung durch G. fossarum
größer war als bei Aufnahme über das Wasser, wurde die Testsubstanz nach der Aufnahme
über die Nahrung nicht wieder eliminiert. Auch bei A. aquaticus war der prozentuale Anteil
der Metabolite an der Gesamtaktivität bei Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung größer.
14C-B[a]P wurde jedoch nach Aufnahme über die Nahrung, wie auch schon beim
Biokonzentrationsexperiment, durch A. aquaticus nicht eliminiert. Die Metabolite konnten
nicht identifiziert werden. Die Elimination von 14C-B[a]P durch ganze Würmer nach
Aufnahme der Testsubstanz über die Nahrung erfolgte sehr langsam. Die in halben Würmern
enthaltene Radioaktivität wurde noch langsamer eliminiert. Da die in den Würmern enthaltene
Radioaktivität sehr gering war, konnten aus der Differenzierung in 14C-B[a]P und Metabolite
keine validen Ergebnisse gewonnen werden.
Die Tatsache, dass der prozentuale Anteil der Metabolite an der Gesamtaktivität nach
Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung in den Crustacean größer war als nach Aufnahme
von 14C-B[a]P über das Wasser und dass mit Ausnahme von G. fossarum hohe 14C-
Restaktivitäten am Ende der Eliminationskinetiken auftraten, ist von Bedeutung. Phase-II-
Metabolite können aufgrund ihrer Wasserlöslichkeit ausgeschieden werden. Aus dem
Procancerogen B[a]P können aber auch über metabolische Aktivierung cancerogene Stoffe
entstehen. Es ist nachgewiesen, dass B[a]P den Cytochrom P-450 vermittelten
Steroidmetabolismus in Invertebraten stört (Livingstone 1990).
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Tabelle 10: Parameter der Aufnahmekinetiken von 14C-Benzo[a]pyren nach Aufnahme
über die Nahrung
Spezies BMFB[a]P k01 (h-1) k10 (h-1) „steady state“ (h) r BMFGesamt
G.f. 0,03 0,01 0,08 48 0,73 0,13
A.a. 0,04 0,04 0,28 24 0,61 0,15
L.v.
(ganze)
0,25 0,005 0,019 120 0,90 0,27
(AF)
L.v.
(halbe)
0,026 0,002 0,024 120 0,75 0,08
BMFGesamtaktivität = Biokonzentrationsfaktor für die Gesamtradioaktivität,
BMFB[a]P = Biokonzentrationsfaktor für die Ursubstanz,
AF = Anreicherungsfaktor,
k01 = Geschwindigkeitskonstante der Aufnahme (k01 = k10 * BMF),
k10 = Geschwindigkeitskonstante der Elimination während der Aufnahmephase,
r = Korrelationskoeffizient,
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf
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Tabelle 11 : Parameter der Eliminationskinetiken von Benzo[a]pyren (14C-Aktivität)
nach Aufnahme über die Nahrung
Spezies A (%) B (%) ka (h-1) kb (h-1) Restaktivität (%)
(Versuchsende)
Math. Mod.
(r)
G.f. 60,5 - 0,0009 - 65
(49 h)
1-Komp.
(0,03)
A.a. 101,2 - 0,012 - 65 - 100
(49 h)
1-Komp.
(0,27)
L.v.
(ganze)
85,9 - 0,004 - 68
(78 h)
1-Komp.
(0,49)
L.v.
(halbe)
73,4 - 0,002 - 57
(78 h)
1-Komp.
(0,19)
A und B = Kompartimentgrößen (Angaben in % des jeweiligen BMF),
ka und kb = Geschwindigkeitskonstanten der Elimination aus den Kompartimenten A und B,
Math. Mod. = mathematisches Modell, das mittels nichtlinearer Regressionsanalyse an die vorhandenen Daten
angepaßt werden konnte,
r = Korrelationskoeffizient der Anpassung,
G. f. = Gammarus fossarum,
A. a. = Asellus aquaticus,
L. v. = Lumbriculus variegatus,
ganze = vollständige Würmer mit Kopf,
halbe = unvollständige Würmer ohne Kopf
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4.3 Vergleichende Betrachtung
In Tabelle 12 (Seite 122) sind die Biokonzentrations- und Biomagnifikationsfaktoren von 14C-
Terbutryn und 14C-B[a]P für die untersuchten aquatischen Organismen zusammengestellt.
Vergleicht man die erhobenen Daten, so fällt auf, dass erhebliche Unterschiede bei der
Biokonzentration der Testsubstanzen bestehen. So liegen die ermittelten BCF-Werte für 14C-
Terbutryn um den Faktor 64 bis 86 (bzw. 125 bis 327 bei Berücksichtigung der AF-Werte für
L. variegatus) unter den für 14C-B[a]P bestimmten Werten. Es bestehen jedoch auch
Unterschiede zwischen den untersuchten Organismen-Gruppen. So liegt beispielsweise der
BCF von 14C-Terbutryn bei A. aquaticus mit einem Wert von 30 um den Faktor 2,7 über dem
mit L. variegatus ermittelten BCF von 11 (Noack 2000) für vollständige Würmer und um den
Faktor 2,3 über dem mit G. fossarum ermittelten BCF von 13 für die Ursubstanz 14C-
Terbutryn. Der BCF von 14C-B[a]P bei A. aquaticus liegt um den Faktor 2,7 über dem für G.
fossarum und um den Faktor 10,9 über dem für L. variegatus (ganze Würmer) ermittelten
Wert. Der Anteil der Ursubstanzen 14C-Terbutryn bzw. 14C-B[a]P an der Gesamtaktivität war
nach Aufnahme über das Wasser bei A. aquaticus am größten.
Im Unterschied zu Noack (2000) wurden in dieser Arbeit für ganze und halbe Würmer von L.
variegatus deutlich höhere Anreicherungsfaktoren bei Aufnahme von 14C-B[a]P über das
Wasser bestimmt (ganze Würmer : 3.602; halbe Würmer : 1.259). Noack (2000) berechnete
für ganze Würmer einen BCF von 239 bei Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser. Der
Versuch kann nicht als valide angesehen werden, da einige Würmer nach 96 h gestorben
waren. Der Verlauf von Aufnahme- und Eliminationskinetik war somit nicht unbeeinflußt von
toxischen Effekten der Testsubstanz.
Der ermittelte AF-Wert für 14C-Terbutryn bei Aufnahme über die Nahrung durch A. aquaticus
liegt um den Faktor 10,8 über dem für G. fossarum bestimmten BMF-Wert. Beim Vergleich
der Biomagnifikation von 14C-B[a]P bei G. fossarum und A. aquaticus ist kein Unterschied
feststellbar. Bei Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung reichert L. variegatus (ganze
Würmer) 14C-B[a]P am stärksten an. Der BMF für 14C-B[a]P von 0,03 bei halben Würmern
(ohne Kopf) ist um den Faktor 8,3 geringer als bei ganzen Würmern (mit Kopf), was darauf
zurückzuführen ist, dass bei halben Würmern die Aufnahme von 14C-B[a]P ausschließlich
über das Wasser erfolgte. Bei der Aufnahme von Terbutryn über kontaminierte Blattscheiben
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durch ganze und halbe Würmer von L. variegatus (BMF 0,19 bzw. 0,24) kann jedoch kein
Unterschied festgestellt werden. Eine eindeutige Trennung der Aufnahme von 14C-Terbutryn
über das Wasser und über die Nahrung bei ganzen und halben Würmern war nicht möglich.
Die Daten der vorliegenden Arbeit zeigen, dass sowohl 14C-Terbutryn als auch 14C-B[a]P über
die Nahrung aufgenommen, jedoch nicht angereichert werden. Für 14C-Terbutryn und 14C-
B[a]P konnte das Wasser als Hauptaufnahmeweg identifiziert werden. Bei Aufnahme von
14C-B[a]P über die Nahrung durch die untersuchten Organismen kam es zu einer stärkeren
Metabolisierung der Testsubstanz als bei Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser und mit
Ausnahme von G. fossarum traten hohe 14C-Restaktivitäten am Ende der
Eliminationskinetiken auf.
Im Zusammenhang mit Bioakkumulation und Biomagnifikation wird meist nur das Wasser als
Aufnahmeweg für die Anreicherung von Substanzen in aquatischen Organismen genannt.
Damit wird aber nicht die Aufnahme über kontaminierte Wasserinhaltsstoffe (Schwebstoffe,
Sediment, Blattmaterial) erfasst. Egeler et al. (1999) fordern eine stärkere Berücksichtigung
dieses Aufnahmeweges und Labortestmethoden zur Simulation der Bioakkumulation in
Nahrungsketten, um eine Unterschätzung des Bioakkumulationspotentials zu vermeiden.
Untersuchungen mit Hexachlorbenzol und Fischen (Egeler et al. 1999b) zeigten, dass die
Bioakkumulation mit zunehmender Zahl der Expositionspfade steigen kann.
Nach Zaranko et al. (1997) werden PCB`s beispielsweise durch Fische und Egel stärker
akkumuliert als Organismen auf niedrigerem trophischen Niveau (Oligochaeten,
Chironomiden). Man geht davon aus, dass vor allem bei lipophilen Stoffen (log Kow 5 bis 6)
die Biomagnifikation durch den Transfer über die Nahrungskette der primäre Aufnahmeweg
der Bioakkumulation ist, stärker als die Biokonzentration (Gobas et al. 1999, Zaranko et al.
1997, Clements et al. 1994). Eine eindeutige Definition des Begriffes Biomagnifikation wird
zur Zeit diskutiert, da im nordamerikanischen und im europäischen Raum unterschiedliche
Definitionen in Gebrauch sind (Egeler et al. 1999a).
Generell ist eine Anreicherung von Substanzen über die Nahrung in einem Ausmaß möglich,
dass schädliche Wirkungen auftreten können. Untersuchungen von Oetken (1993) zeigten,
dass selbst nach sehr langen Spülzeiten von zuvor kontaminierten Blättern Fenvalerat noch für
Gammarus pulex bioverfügbar ist. So führte es, über die Nahrung aufgenommen, zu einer
signifikanten Beeinträchtigung des Aufwanderverhaltens in einem Fliesskanal.
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Tabelle 12 : Biokonzentrationsfaktoren (BCF) und Biomagnifikationsfaktoren (BMF)
von 14C-Terbutryn bzw. 14C-B[a]P bei den untersuchten aquatischen
Invertebraten
Substanz Terbutryn Benzo[a]pyren
log Kow 3,48 6,04
BCF
Terbutryn
BCF
Gesamt
BMF
Terbutryn
BMF
Gesamt
BCF
B[a]P
BCF
Gesamt
BMF
B[a]P
BMF
Gesamt
G. fossarum 13 105 0,04 0,48 826 1.119 0,03 0,13
A. aquaticus 30 37 0,43
(AF)
0,47
(AF)
2.602 3.068 0,04 0,15
L. variegatus
(ganze)
11* 21* 0,19 0,22 - 3.602
(AF)
0,25
(AF)
0,27
(AF)
L. variegatus
(halbe)
10* 15* 0,24 0,25 - 1.250
(AF)
0,03 0,08
* Noack (2000); AF = Anreicherungsfaktor; ganze = vollständige Würmer mit Kopf; halbe = unvollständige
Würmer ohne Kopf
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4.4 Beziehung zwischen Lipophilie und Biokonzentration
Ein wichtiger Punkt bei der Bewertung des Bioakkumulationspotentials einer Substanz liegt in
der vergleichenden Betrachtung der chemischen Struktur und ihrer biologischen Wirkung
(QSAR = Quantitative structure activity relationship). Dabei ist die Korrelation des
Verteilungskoeffizienten Oktanol/Wasser (Kow) mit dem Biokonzentrationsfaktor (BCF) von
Bedeutung. Der Kow ist dabei ein gutes Maß für die Lipophilie einer Substanz.
Die Beziehung zwischen log Kow und log BCF läßt sich über einen weiten Lipophilie-Bereich
(log Kow 2 bis 6) sehr gut mit folgender Geradengleichung beschreiben :
log BCF = a * log Kow + b
Der größte Teil der den Berechnungen zugrunde liegenden Daten wurde mit Fischen erhoben
(Nagel 1988). Auch für andere aquatische Organismen konnte eine lineare Beziehung
zwischen log Kow und log BCF festgestellt werden (Schmitz 1997, Axelman et al. 1999).
Wie die Experimente zeigten, wird 14C-Terbutryn, die Substanz mit dem niedrigeren log Kow
(3,48) bei Aufnahme über das Wasser weniger stark angereichert als 14C-B[a]P, die Substanz
mit dem höheren log Kow (6,04). Im Rahmen der vorliegenden Arbeit sollte geprüft werden,
ob eine Korrelation zwischen Lipophilie (Kow) und BCF, wie für Fische beschrieben (Neely et
al. 1974, Nagel 1988, Nendza, 1991, Schmitz 1997), auch bei den untersuchten Invertebraten
und Testsubstanzen besteht. Es wurde geprüft, ob sich Terbutryn mit einem log Kow von 3,48
in die vorhandenen Daten einordnen läßt. Der Lipophiliebereich der Korrelationsanalyse
wurde von log Kow 5,07 auf log Kow 6,04 erweitert. Für G. fossarum, A. aquaticus und L.
variegatus wurde geprüft, ob die neu gewonnenen Daten die vorhandenen Korrelation
verbessern.
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Tabelle 13 : Vergleich der Biokonzentrationsfaktoren auf Basis der 14C-Aktivität von 13
Substanzen bei 2 submersen Makrophyten und 8 aquatischen Invertebraten
Die zu Grunde liegenden Daten sind Schmitz (1997) entnommen.
4-NA Phenol 2,4-D 4-CA Dichlor-
prop
3,4-
DCA
Brom-
oxynil
Lindan Ter-
butryn
Fenoxy-
carb
(1)
Endo-
sulfan
Tri-
flu-
ralin
B[a]P
log Kow 1,39 1,46 1,57 1,76 1,77 2,70 2,80 3,29 3,48 4,3 4,74 5,07 6,04
C. d. 4,6 113 3,3 141
E. c. 23 79 2,4 278
A. a. 23 130 28 3,4 37 467
494
338 3.068
D. m. 365 4 8 29
32
2,7 159
300
185
P. c. 0,9 15 3,8 112
L. s. 190 1,8 801
T. t. 1,6 35 107 371
L. h. 4 4 34 5 30 0,4 90
188
635 584
L. v. 800 21(2) 716 1.250
(AF)
G. f. 105 1113 1.119
C. d. = Ceratophyllum demersum; E. c. = Elodea canadensis; A. a. = Asellus aquaticus; D. m. = Daphnia
magna; P. c. = Planorbarius corneus; L. s. = Lymnaea stagnalis; T. t. = Tubifex tubifex; L. h. = Limnodrilus
hoffmeisteri; L. v. = Lumbriculus variegatus; G. f. = Gammarus fossarum; 4-NA = 4-Nitroanilin; 2,4-D = 2,4-
Dichlorphenoxyessigsäure; Dichlorprop = 2-(2,4-Dichlorphenoxy)propionsäure; 4-CA = 4-Chloranilin; 3,4-DCA
= 3,4-Dichloranilin; (1) Gildemeister (2000); (2) Noack (2000); (AF) = Anreicherungsfaktor halbe Würmer
                                                                                                                                DISKUSSION
125
In Tabelle 14 sind die Konstanten a und b, die Anzahl der in die Berechnungen eingegangenen
Werte (n) sowie die jeweiligen Korrelationskoeffizienten (r) für 2 Makrophyten und 8
Invertebraten bei 13 Testsubstanzen dargestellt. Die Werte für die Konstante a liegen
zwischen 0,307 und 0,715, die für b zwischen –0,959 und 1,144.
Tabelle 14 : Korrelationen zwischen dem Biokonzentrationsfaktor (BCF) von
Substanzen bei aquatischen Organismen (2 submerse Makrophyten, 8
aquatische Invertebraten) und Kow, dem Verteilungskoeffizienten
Oktanol/Wasser nach der Formel log BCF = a * log Kow + b. Die zu Grunde
liegenden Daten sind in Tabelle 13 (Seite 124).
Spezies a b n r
C. d. 0,448 0,022 4 0,674
E. c. 0,375 0,413 4 0,561
A. a. 0,446 0,414 9 0,776
D. m. 0,307 0,660 9 0,538
P. c. 0,643 -0,959 4 0,949
L. s. 0,432 0,618 3 0,389
T. t. 0,715 -0,593 4 0,962
L. h. 0,611 -0,304 10 0,753
L. v. 0,607 -0,370 3 0,824
G. f. 0,339 1,144 3 0,748
C. d. = Ceratophyllum demersum; E. c. = Elodea canadensis; A. a. = Asellus aquaticus; D. m. = Daphnia
magna; P. c. = Planorbarius corneus; L. s. = Lymnaea stagnalis; T. t. = Tubifex tubifex; L. h. = Limnodrilus
hoffmeisteri; L. v. = Lumbriculus variegatus; G. f. = Gammarus fossarum
Die Regressionsgeraden für die Crustacean A. aquaticus, D. magna und G. fossarum befinden
sich in Abbildung 53, die für die Oligochaeten L. variegatus, L. hoffmeisteri und T. tubifex in
Abbildung 54 sowie für L. variegatus, L. hoffmeisteri und T. tubifex gepoolt in Abbildung 55.
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Für G. fossarum verläuft die Regressionsgerade relativ flach (Konstante a 0,339), jedoch liegt
der Schnittpunkt mit der y-Achse (Konstante b 1,144) im Vergleich zu anderen Invertebraten
(Tabelle 14) deutlich höher. Bei A. aquaticus steigt die Gerade stärker an (Konstante a 0,446).
Der Schnittpunkt mit der y-Achse (Konstante b) liegt mit 0,414 tiefer als bei G. fossarum.
Insgesamt betrachtet verläuft die Regressionsgerade der Amphipoda im Vergleich zu den
Isopoda flacher (Abbildung 53). Bei G. fossarum ist die Anzahl der Werte (n = 3) noch
niedriger, der Korrelationskoeffizient ist jedoch mit 0,748 als gut einzuschätzen.
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Abbildung 53 : Korrelationen zwischen dem Verteilungskoeffizienten Oktanol/Wasser
(Kow) und dem Biokonzentrationsfaktor (BCF) für die Crustacean A.
aquaticus, D. magna und G. fossarum. Berechnungsgrundlage sind die in
Tabelle 13 (Seite 124) dargestellten Daten. Die Geradengleichungen
befinden sich in Tabelle 14 (Seite 125).
Es wird ersichtlich, dass für den unteren Lipophiliebereich (log Kow 1,39 bis log Kow 2,7) die
Biokonzentrationsfaktoren Schwankungsbreiten unterliegen. So ist der BCF von 3,4-
Dichloranilin (log Kow 2,7) bei L. variegatus mit 800 um den Faktor 29 höher als bei A.
aquaticus (BCF 28). Da nach Schmitz (1997) der ermittlete BCF für 3,4-Dichloranilin von
800 bei L. variegatus kein erwarteter Wert war und in weiteren Untersuchungen nicht
bestätigt werden konnte, geht er nicht mit in die in Abbildung 54 dargestellte Korrelation ein.
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Der Korrelationskoeffizient beträgt 0,824. Der Wert der Konstante a beträgt 0,607 und der
Schnittpunkt mit der y-Achse (b) ist – 0,307.
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Abbildung 54 : Korrelationen zwischen dem Verteilungskoeffizienten Oktanol/Wasser
(Kow) und dem Biokonzentrationsfaktor (BCF) für die Oligochaeten L.
variegatus, L. hoffmeisteri und T. tubifex. Berechnungsgrundlage sind die in
Tabelle 13 (Seite 124) dargestellten Daten. Die Geradengleichungen
befinden sich in Tabelle 14 (Seite 125).
Führt man eine Korrelationsanalyse der log Kow-Werte und der log BCF-Werte aller
Oligochaeten durch, so gehen insgesamt 17 Werte in die Berechnung ein. Der
Korrelationskoeffizient ist mit 0,835 gut. Der Wert der Konstante a beträgt 0,617 und der
Schnittpunkt mit der y-Achse (b) ist –0,331 (Abbildung 55). Für Oligochaeten liegt somit eine
Datenbasis vor, die die Abschätzung des Bioakkumulationspotentials von Substanzen über die
Lipophilie möglich macht.
                                                                                                                                DISKUSSION
128
-1,0
0,0
1,0
2,0
3,0
4,0
5,0
0 2 4 6 8
log Kow
lo
g 
BC
F
Oligochaeten
Abbildung 55 : Korrelationen zwischen dem Verteilungskoeffizienten Oktanol/Wasser
(Kow) und dem Biokonzentrationsfaktor (BCF) für die Oligochaeten L.
variegatus, L. hoffmeisteri und T. tubifex (gepoolt). Berechnungsgrundlage
sind die in Tabelle 13 (Seite 124) dargestellten Daten.
Dass Substanzen mit einem höheren log Kow auch stärker angereichert werden, ist nur bis zu
einem bestimmten log Kow der Fall (Nendza 1991).
Nach de Bruijn und Hermens (1991) und de Voogt et al. (1991) ist der BCF einer Substanz
nur bis etwa log Kow = 6 positiv mit seiner Lipophilie korreliert. Das zeigt beispielsweise auch
der Vergleich von B[a]P mit anderen PAH`s. Nach Noack (2000) ergibt sich bei der
Korrelationsanalyse mit den PAH`s Fluoren (log Kow 4,25), Anthracen (log Kow 4,50), Pyren
(log Kow 4,95), Fluoranthen (log Kow 4,95) und B[a]P (log Kow 6,04) bei L. variegatus eine
negative Korrelation zwischen log Kow und log BCF. Eine Korrelationsanalyse der log BCF-
Werte (Sheddy et al.1998) von Fluoren (452), Anthracen (1210), Pyren (1920) und
Fluoranthen (2390) mit ihren log Kow ohne Einbeziehung von B[a]P ergab jedoch eine
positive Korrelation mit einem hohen Korrelationskoeffizienten (r = 0,95, Noack 2000).
Connell (1991) korrelierte log Kow und log BCF für verschiedene aquatische Organismen
(Mikroorganismen, Oligochaeten, Polychaeten, Daphnien, Mollusken) und fand sowohl für
die Konstante a (0,84 bis 1,00) als auch für die Güte der Anpassung (r = 0,91 bis 0,97) gute
Übereinstimmungen mit den für Fische aufgestellten Korrelationen.
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Wahrscheinlich können nach Loskill und Nagel (1991b) Unterschiede in den Korrelationen
auf die Auswahl der Stoffe (Persistenz, Lipophilie) zurückgeführt werden, da
(speziesabhängige) Metabolisierungsvorgänge bei lipophileren Stoffen einen geringeren
Einfluss auf die Anreicherung einer Substanz haben.
Die vorliegenden Ergebnisse zeigen, dass für die untersuchten Organismen und die in Tabelle
13 aufgeführten submersen Makrophyten und aquatischen Invertebraten grundsätzlich
Beziehungen zwischen der Lipophilie der Testsubstanz (log Kow) und der Anreicherung
(gemessen als BCF) bestehen. Die Beschreibung mittels linearer Korrelation führte, je nach
Spezies und Substanz, zu unterschiedlich guten Anpassungen der Regressionsgeraden sowie
zu anderen Verläufen der Geraden (Steigung und Schnittpunkt mit der y-Achse).
Bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus konnten die in den vorliegenden
Untersuchungen ermittelten Biokonzentrationsfaktoren die vorhandenen Korrelationen
verbessern. Die für Fische vorliegende Beziehung zwischen log BCF und log Kow trifft sehr
gut auch für Oligochaeten zu. Eine Bewertung der Anreicherung von Substanzen über die
Lipophilie wäre somit für Oligochaeten in Anlehnung an die OECD-Guideline 305 (OECD
1996) möglich. Für Crustacean insgesamt, sollte die Datenbasis erweitert werden, da
Unterschiede zwischen den Korrelationen der Amphipoda und Isopoda bestehen.
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5 Zusammenfassung
Im Rahmen dieser Arbeit sollte geprüft werden, welchen Einfluss die Aufnahmewege Wasser
und Nahrung auf die Toxikokinetik der 14C-markierten Testsubstanzen Terbutryn und
Benzo[a]pyren bei den aquatischen Invertebraten Gammarus fossarum, Asellus aquaticus und
Lumbriculus variegatus haben.
Es wurden die toxikokinetischen Parameter zur Aufnahme und Elimination von 14C-Terbutryn
und 14C-Benzo[a]pyren in Biokonzentrations- und Biomagnifikationsexperimenten
untersucht.
Die Verwendung der Tracertechnik ermöglichte Untersuchungen zum Metabolismus mittels
Hochleistungsflüssigkeitschromatographie (HPLC). Hierzu wurden Extraktionsmethoden und
Trennsysteme für den Nachweis der Metabolite in den Organismen, in Blattscheiben und im
Hälterungswasser entwickelt. Es zeigten sich qualitative und quantitative Unterschiede im
Metabolismus der Testsubstanzen.
Da die Aufnahme von 14C-Terbutryn und 14C-B[a]P über Blattscheiben der Erle (Alnus
glutinosa) bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus untersucht werden sollte, wurde
zunächst die Aufnahme der beiden Testsubstanzen durch die Blattscheiben bestimmt. 14C-
Terbutryn und 14C-B[a]P wurden von konditionierten Blattscheiben aufgenommen. 14C-B[a]P
wurde von konditionierten Blattscheiben stärker angereichert als 14C-Terbutryn.
Da bei den Biomagnifikationsexperimenten eine Aufnahme der Testsubstanzen ausschließlich
über die Nahrung gewährleistet werden sollte, war die Durchführung dieser Experimente im
Durchfluss geplant. In einem statischen Versuch zur Eliminationskinetik von 14C-Terbutryn
durch konditionierte Blattscheiben der Erle wurde die Testsubstanz kaum eliminiert. Da die
Elimination von 14C-Terbutryn im Durchfluss bei konditionierten Blattscheiben jedoch sehr
schnell erfolgte, wurde die Aufnahme von 14C-Terbutryn über konditionierte Blattscheiben bei
G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus jeweils in einem statischen Versuch untersucht.
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Die Experimente zur Eliminationskinetik von 14C-B[a]P bei konditionierten Blattscheiben der
Erle in einem statischen Versuch bzw. im Durchfluss ergaben nur eine geringe Abnahme der
14C-B[a]P-Aktivität der Blattscheiben. Die Aufnahme von 14C-B[a]P über konditionierte
Blattscheiben der Erle bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus konnte daher jeweils
im Durchfluss untersucht werden.
Unkonditionierte Blätter von A. glutinosa sind aufgrund der bei den Experimenten zur
Aufnahmekinetik von 14C-Terbutryn beobachteten großen Streuung der Messwerte, die auf
leaching-Prozesse zurückzuführen ist, für Biomagnifikationsexperimente ungeeignet.
Für 14C-Terbutryn und 14C-B[a]P konnte das Wasser als Hauptaufnahmeweg für die
untersuchten Invertebraten identifiziert werden.
Die Testsubstanzen 14C-Terbutryn und 14C-B[a]P wurden bei den untersuchten Invertebraten
über die Nahrung aufgenommen. Es fand jedoch keine Anreicherung von 14C-Terbutryn und
14C-B[a]P über die Nahrung statt. Somit hat die Biomagnifikation keine Bedeutung für die
Bioakkumulation der beiden Testsubstanzen bei den drei untersuchten Invertebraten.
Die Aufnahme von 14C-Terbutryn und 14C-B[a]P erfolgte bei den untersuchten Invertebraten
über das Wasser schneller als über die Nahrung.
Bei halben und ganzen Würmern von L. variegatus war keine eindeutige Trennung der
Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser und der Aufnahme über die Nahrung möglich.
Da im Biomagnifikationsexperiment bei halben Würmer die Aufnahme von 14C-B[a]P über
die Nahrung aufgrund des fehlenden Kopfes nicht möglich war, kann die in halben Würmern
gefundene Radioaktivität auf die Aufnahme über das Wasser zurückgeführt werden. In den
Experimenten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung war jedoch im Haltungswasser
zu keinem Messzeitpunkt 14C-B[a]P nachweisbar.
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Der Anteil der Metabolite an der 14C-Gesamtaktivität nach Aufnahme von 14C-Terbutryn über
die Nahrung bei G. fossarum und A. aquaticus war im Wasser und in den Blattscheiben
gering.
In den Crustacean war der prozentuale Anteil der Metabolite an der 14C-Gesamtaktivität nach
Aufnahme von 14C-B[a]P über die Nahrung größer als nach Aufnahme von 14C-B[a]P über
das Wasser.
Die Restaktivitäten am Ende der Elimination der Testsubstanzen nach Aufnahme über die
Nahrung waren im Vergleich zur Elimination der Testsubstanzen nach Aufnahme über das
Wasser höher. Die Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über die Nahrung erfolgte
mit Ausnahme von A. aquaticus bei den untersuchten Organismen langsamer als nach
Aufnahme über das Wasser.
14C-B[a]P wurde durch die untersuchten Organismen mit Ausnahme von G. fossarum sowohl
nach Aufnahme über das Wasser als auch nach Aufnahme über die Nahrung nicht wieder
eliminiert.
Für die untersuchten aquatischen Invertebraten wurden Korrelationen zwischen dem log Kow
und dem log BCF durchgeführt. Dabei zeigte sich, dass es grundsätzlich eine lineare
Beziehung zwischen log Kow und log BCF gibt. Jedoch bestehen in Abhängigkeit von der
Spezies und der Substanz Unterschiede in den Eigenschaften der Regressionsgeraden
(Konstante a und b, Anzahl der in die Berechnung eingegangenen Werte n) sowie in der Güte
der Anpassung (r). Bei G. fossarum, A. aquaticus und L. variegatus konnten die in den
vorliegenden Untersuchungen ermittelten Biokonzentrationsfaktoren die vorhandenen
Korrelationen verbessern. Die für Fische vorliegende Beziehung zwischen log BCF und log
Kow trifft sehr gut auch für Oligochaeten zu. Eine Bewertung der Anreicherung von
Substanzen über die Lipophilie wäre somit für Oligochaeten in Anlehnung an die OECD-
Guideline 305 (OECD 1996) möglich. Zur Abschätzung des Bioakkumulationspotentials von
Substanzen über die Lipophilie sollte für Crustacean die Datenbasis erweitert werden, da
Unterschiede zwischen den Korrelationen der Amphipoda und Isopoda bestehen.
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7 Anhang
A. Geräte
Aquarienpumpen, Wisa Sauer Wuppertal
Eppendorf Centrifuge 5415 C Eppendorf, Hamburg
Flüssig-Szintillationszähler TriCarb 2200 CA
mit automatischer Quenchkorrektur
Packard, Frankfurt
Fraktionssammler Helirac LKB 2212 Amersham pharmacia biotech,Freiburg
GlaspipettenFisher Scientific Nidderau
Injektionsspritze (250 µL) Knauer, Berlin
ministat (Kälte- / Wärmethermostat) Huber, Offenburg-Elgersweier
Pony-Vials (6 mL) Packard, Frankfurt Huber, Offenburg-Elgersweier
Rotationsschüttler IKA-Vibrax-VX 8 Janke & Kunkel, Staufen, Breisgau
Rotavapor Büchi 011 RE-111 mit Vacuum-
controller Büchi
Büchi-Laboratoriums-Technik
AG, Flawil, Schweiz
Sample Oxidizer TriCarb 307 Packard, Frankfurt
Super Polyethylene Vials (20 mL) Packard Instruments, Frankfurt
Ultra Turrax T25, 8000 –24000 U / min Janke & Kunkel, Staufen, Breisgau
Weck-Gläser (500 mL, 1000 mL)
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HPLC :
Beckmann HPLC Beckmann Instruments, Berkeley
System Controller Programmer 420 Altex Scientific
UV-Detektor S-3120 Besta,Heidelberg
Integrator, Chromatopac C-R6A Shimadzu Corporation, Duisburg
HPLC-Säule : Lichrosphere 100 RP-18 Vertex
column, 5 µm Korngrösse, 250 x 4 mm ID
HPLC-Vorsäule Lichrosorb RP 18
Injektionsschleife 100 µL
Waage :
Sartorius Research RC 210 S Sartorius, Göttingen
(Wäägebereich : 0,01 mg –210 g;
Standardabweichung 0,015 mg)
B. Chemikalien
(14C)-Terbutryn
spezifische Aktivität : 52,97 µCi / mg
(1,96 MBq / mg)
Novartis, Basel
Lösungsmittel : Benzen / CH2Cl2 / Methanol 1:1:1
(14C)-Benzo(a)pyren
spezifische Aktivität : 105,4 µCi / mg
(3,8 MBq / mg)
Sigma, USA
Lösungsmittel : Dimethylformamid Sigma, USA
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Referenzchemikalien :
4,6-Diamino-[1,3,5]triazin-2-ol (Ammeline) Novartis, Basel
Deisopropylhydroxyatrazin Novartis, Basel
Desethylterbutryn Novartis, Basel
Hydroxydesethylterbutryn Novartis, Basel
Hydroxytertbuthylazin Novartis, Basel
6-Methylsulfonyl-(1,3,5)triazine-2,4-diamin Novartis, Basel
N-Ethyl-6-methylsulfanyl-(1,3,5)triazine-2,4-diamin Novartis, Basel
Terbutryn Novartis, Basel
Sonstige Chemikalien (p.a. Qualität) :
Aceton Fisher Scientific, Nidderau
Kaliumhydroxid Merck, Darmstadt
Methanol Fisher Scientific, Nidderau
Toluol Fisher Scientific, Nidderau
Soluene-350 Packard, Frankfurt
Szintillatoren und Carbosorb :
Rotiszint Roth, Karlsruhe
Hionic Fluor Packard, Frankfurt
Permafluor V Packard, Frankfurt
Carbosorb Packard, Frankfurt
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C. Rohdatentabellen
In den Tabellen verwendete Abkürzungen : AF = Anreicherungsfaktor; Mittel = Mittelwert;
Konzentration (%) = % der Elimination
Tabelle A I : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser bei G.
fossarum
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial + Kleenex (g) Vial+Kleenex+Tier (g) Feuchtgew. Tier (mg) dpm gemessen dpm/ mg Tier AF dpm/ mg H2O AF Mittel
1a 0,5 29.06.98 10:45 6,950 6,977 27,3 5803 212 2,7 79
1b 0,5 29.06.98 10:45 6,858 6,880 22,3 7600 341 4,3 79
1c 0,5 29.06.98 10:45 6,944 6,948 4,0 2771 689 8,8 79 5
2a 1 29.06.98 11:15 6,958 6,968 10,0 8844 886 14,0 63
2b 1 29.06.98 11:15 7,007 7,014 7,0 5880 844 13,3 63
2c 1 29.06.98 11:15 7,040 7,060 20,6 15858 769 12,1 63 13
3a 2 29.06.98 12:15 6,798 6,806 8,9 9654 1087 17,8 61
3b 2 29.06.98 12:15 6,903 6,920 16,7 15107 902 14,7 61
3c 2 29.06.98 12:15 6,959 6,987 27,3 20259 743 12,1 61 15
4a 4 29.06.98 14:20 6,834 6,844 9,5 12180 1281 22,0 58
4b 4 29.06.98 14:20 6,769 6,786 17,2 34847 2028 34,8 58
4c 4 29.06.98 14:20 6,885 6,907 21,6 40332 1865 32,0 58 30
5a 8 29.06.98 18:10 7,020 7,027 7,1 24183 3421 54,9 62
5b 8 29.06.98 18:10 6,902 6,909 7,2 21461 2968 47,6 62
5c 8 29.06.98 18:10 6,969 6,981 11,9 25516 2137 34,3 62 46
6a 12 29.06.98 22:15 7,031 7,061 30,6 65840 2150 41,1 52
6b 12 29.06.98 22:15 6,829 6,843 14,3 35397 2468 47,2 52
6c 12 29.06.98 22:15 6,897 6,917 20,4 51523 2531 48,4 52 46
7a 24 30.06.98 10:10 6,840 6,846 5,8 27944 4793 91,8 52
7b 24 30.06.98 10:10 6,809 6,832 23,0 31038 1352 25,9 52
7c 24 30.06.98 10:10 6,974 6,998 24,0 119890 5000 95,7 52 71
8a 29 30.06.98 15:15 6,919 6,935 16,4 111126 6780 129,4 52
8b 29 30.06.98 15:15 6,767 6,777 9,5 55797 5861 111,8 52
8c 29 30.06.98 15:15 6,891 6,903 11,8 74978 6338 120,9 52 121
9a 48 01.07.98 09:20 6,817 6,830 12,8 9196 718 15,2 47
9b 48 01.07.98 09:20 7,001 7,010 9,4 68224 7281 154,4 47
9c 48 01.07.98 09:20 7,002 7,011 9,0 42712 4756 100,9 47 90
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 23550000 60,0 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 984420 2,5 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 1378081 3,5 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 4095 0,010 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 419 0,001 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 25917016
Einsatz (dpm) 39269500
Wiederfund (%) 66,0
*ist ((Mittelwert 9a bis 9c)*33)*100)/*96
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Tabelle A II : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser bei A.
aquaticus
Nr. Zeit in h Datum Uhrzeit Vial + Kleenex (g) Vial+Kleenex+Tier (g) Feuchtgewicht Tier (mg) dpm gemessen dpm/ mg Tier AF dpm/ mg H2O AF Mittel
1a 0,5 29.06.98 10:45 7,035 7,040 5,7 3797 661 9 72
1b 0,5 29.06.98 10:45 6,938 6,940 1,9 1292 691 10 72
1c 0,5 29.06.98 10:45 6,918 6,923 4,3 1226 286 4 72 8
2a 1 29.06.98 11:15 7,012 7,014 1,5 607 416 7 63
2b 1 29.06.98 11:15 6,958 6,960 2,5 861 350 6 63
2c 1 29.06.98 11:15 6,961 6,964 2,9 2163 738 12 63 8
3a 2 29.06.98 12:15 6,974 6,980 5,7 3216 566 9 63
3b 2 29.06.98 12:15 7,020 7,025 5,2 4237 816 13 63
3c 2 29.06.98 12:15 6,845 6,850 4,6 3378 730 12 63 11
4a 4 29.06.98 14:20 6,986 6,989 2,8 2193 783 13 63
4b 4 29.06.98 14:20 6,808 6,813 5,2 5417 1036 17 63
4c 4 29.06.98 14:20 6,912 6,919 6,9 8019 1166 19 63 16
5a 8 29.06.98 18:10 6,902 6,905 2,6 5785 2208 33 68
5b 8 29.06.98 18:10 6,814 6,818 4,1 8216 2024 30 68
5c 8 29.06.98 18:10 6,996 7,003 7,5 7344 978 14 68 26
6a 12 29.06.98 22:15 6,830 6,834 4,2 8613 2065 34 61
6b 12 29.06.98 22:15 6,906 6,912 6,6 8131 1230 20 61
6c 12 29.06.98 22:15 7,000 7,007 7,2 8507 1180 19 61 25
7a 24 30.06.98 10:10 6,961 6,962 0,9 3221 3463 49 70
7b 24 30.06.98 10:10 6,916 6,918 2,7 4051 1473 21 70
7c 24 30.06.98 10:10 6,949 6,952 2,1 1866 868 12 70 28
8a 29 30.06.98 15:15 6,923 6,930 7,3 8181 1124 18 62
8b 29 30.06.98 15:15 6,973 6,978 5,2 12646 2432 39 62
8c 29 30.06.98 15:15 6,788 6,793 6,0 11817 1986 32 62 30
9a 48 01.07.98 09:20 6,956 6,965 9,3 8176 877 14 61
9b 48 01.07.98 09:20 6,863 6,869 6,2 37113 6025 98 61
9c 48 01.07.98 09:20 6,832 6,838 6,6 12919 1946 32 61 48
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 30500000 84,7 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 190833 0,5 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 667730 1,9 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 3638 0,010 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,000 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 31362201
Einsatz (dpm) 36000000
Wiederfund (%) 87,1
*ist ((Mittelwert 9a bis 9c)*33)*100)/*96%
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Tabelle A III : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser bei L.
variegatus
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial+10Tiere(g) Feuchtgew.pro 10Tiere (mg) dpm/Probe dpm/mg Tiere dpm/mLH2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mgH2O AF Mittel AF
1a 0,5 13.07.98 10:10 6,888 6,909 21,2 11527 544 96421 96 97 6
1b 0,5 13.07.98 10:10 6,839 6,867 28,4 13848 487 96726 97 97 5
1c 0,5 13.07.98 10:10 6,830 6,871 40,7 15846 389 97 4 5
2a 1 13.07.98 10:40 6,801 6,823 22,0 12927 587 96240 96 97 6
2b 1 13.07.98 10:40 6,800 6,843 43,8 15775 360 97921 98 97 4
2c 1 13.07.98 10:40 6,871 6,894 22,9 18805 821 97 8 6
3a 2 13.07.98 11:40 6,858 6,877 18,9 19228 1019 101106 101 101 10
3b 2 13.07.98 11:40 6,862 6,892 30,0 15104 504 100948 101 101 5
3c 2 13.07.98 11:40 6,899 6,914 14,9 12168 818 101 8 8
4a 4 13.07.98 13:40 6,926 6,948 22,6 24227 1072 98725 99 99 11
4b 4 13.07.98 13:40 6,936 6,949 13,8 21959 1596 99725 100 99 16
4c 4 13.07.98 13:40 6,888 6,917 29,7 18885 636 99 6 11
5a 8 13.07.98 17:40 6,838 6,859 20,7 25455 1231 99253 99 98 13
5b 8 13.07.98 17:40 6,873 6,903 29,7 23904 804 97059 97 98 8
5c 8 13.07.98 17:40 6,860 6,881 20,8 22173 1066 98 11 11
6a 12 13.07.98 21:40 6,854 6,881 26,1 33438 1280 99200 99 98 13
6b 12 13.07.98 21:40 6,871 6,889 18,1 17017 941 96329 96 98 10
6c 12 13.07.98 21:40 6,881 6,912 30,2 25173 834 98 9 10
7a 24 14.07.98 09:40 6,798 6,825 27,0 29617 1097 99336 99 98 11
7b 24 14.07.98 09:40 6,801 6,824 23,8 23082 969 97346 97 98 10
7c 24 14.07.98 09:40 6,798 6,817 19,1 21418 1122 98 11 11
8a 29 14.07.98 14:40 6,872 6,897 24,5 22127 902 98886 99 98 9
8b 29 14.07.98 14:40 6,963 6,984 21,2 26682 1261 98022 98 98 13
8c 29 14.07.98 14:40 6,816 6,851 35,4 30329 857 98 9 10
9a 48 15.07.98 09:40 6,857 6,868 11,6 23991 2073 100137 100 99 21
9b 48 15.07.98 09:40 6,876 6,895 19,0 30499 1604 97390 97 99 16
9c 48 15.07.98 09:40 6,954 6,973 18,8 28113 1495 99 15 17
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 24691000 102,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase (dpm) 583318 2,4 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen (dpm, kalkuliert*) 394657 1,6 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 1663 0,007 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 1185 0,005 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 25671823
Einsatz (dpm) 24143500
Wiederfund (%) 106,3
*ist ((Mittelwert 9a bis 9c)*430)/30
Tabelle A IV : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über das
Wasser bei G. fossarum
Nr. t in h Datum Uhrzeit Vial + Klinex (g) Vial+Kleenex+Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm dpm pro mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
1a 0,5 01.07.98 12:15 7,081 7,105 24,0 165831 6924 125,1
1b 0,5 01.07.98 12:15 6,905 6,932 27,0 7777 288 5,2
1c 0,5 01.07.98 12:15 6,810 6,830 19,8 90718 4575 82,7 71,0
2a 1 01.07.98 12:45 6,978 7,005 26,4 111000 4205 76,0
2b 1 01.07.98 12:45 6,857 6,866 9,7 63425 6559 118,5
2c 1 01.07.98 12:45 6,964 6,973 9,0 58846 6575 118,8 104,4
3a 2 01.07.98 13:45 6,865 6,876 10,1 34291 3388 61,2
3b 2 01.07.98 13:45 6,905 6,933 27,3 142830 5228 94,5
3c 2 01.07.98 13:45 6,884 6,916 32,1 105705 3288 59,4 71,7
4a 4 01.07.98 15:45 6,830 6,868 37,7 74316 1971 35,6
4b 4 01.07.98 15:45 6,943 6,958 14,1 35990 2556 46,2
4c 4 01.07.98 15:45 6,967 6,993 25,8 54819 2125 38,4 40,1
5a 8 01.07.98 19:30 6,972 6,990 18,5 28584 1546 27,9
5b 8 01.07.98 19:30 6,899 6,921 21,3 55267 2601 47,0
5c 8 01.07.98 19:30 6,975 6,993 18,4 15202 825 14,9 29,9
7a 24 02.07.98 11:45 7,058 7,068 10,4 9020 871 15,7
7b 24 02.07.98 11:45 6,972 6,990 17,2 9579 558 10,1
7c 24 02.07.98 11:45 7,166 7,174 7,9 6292 800 14,5 13,4
8a 48 03.07.98 11:45 6,886 6,901 14,8 18780 1272 23,0
8b 48 03.07.98 11:45 6,848 6,876 27,7 8270 298 5,4
8c 48 03.07.98 11:45 6,909 6,940 30,3 6439 213 3,8 10,7
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Tabelle A V : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über das
Wasser bei A. aquaticus
Nr. t in h Datum Uhrzeit Vial+Kleenex (g) Vial+Kleenex+Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm dpm/ mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
1a 0,5 01.07.98 12:15 6,889 6,896 6,2 10488 1678,0 74,9
1b 0,5 01.07.98 12:15 6,823 6,826 2,8 3655 1282,6 57,2
1c 0,5 01.07.98 12:15 7,031 7,038 6,5 8041 1229,5 54,8 62,3
2a 1 01.07.98 12:45 6,786 6,791 4,6 6368 1387,4 61,9
2b 1 01.07.98 12:45 6,858 6,865 7,7 7869 1023,3 45,6
2c 1 01.07.98 12:45 6,936 6,942 5,9 5327 902,9 40,3 49,3
3a 2 01.07.98 13:45 6,882 6,888 5,8 1977 341,5 15,2
3b 2 01.07.98 13:45 7,043 7,048 5,6 2635 468,8 20,9
3c 2 01.07.98 13:45 6,956 6,961 4,8 5915 1222,1 54,5 30,2
4a 4 01.07.98 15:45 6,815 6,822 7,2 962 134,0 6,0
4b 4 01.07.98 15:45 6,929 6,937 8,1 3841 472,4 21,1
4c 4 01.07.98 15:45 6,867 6,889 22,2 8511 383,9 17,1 14,7
5a 8 01.07.98 19:30 7,012 7,015 3,4 318 92,3 4,1
5b 8 01.07.98 19:30 7,012 7,019 7,8 635 81,6 3,6 3,9
6a 24 02.07.98 11:45 6,860 6,866 5,8 280 48,0 2,1
6b 24 02.07.98 11:45 6,984 6,992 8,4 889 106,5 4,7
6c 24 02.07.98 11:45 6,977 6,984 7,7 932 121,4 5,4 4,1
7a 48 03.07.98 11:45 6,991 6,998 7,0 444 63,4 2,8
7b 48 03.07.98 11:45 7,066 7,076 7,1 209 29,5 1,3
7c 48 03.07.98 11:45 6,869 6,876 6,9 426 62,0 2,8 2,3
Tabelle A VI : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über das
Wasser bei L. variegatus
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Gew. mit Tier (g Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm pro mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
10a 0,5 15.07.98 10:50 6,857 6,883 25,7 165831 6444 551,2
10b 0,5 15.07.98 10:50 6,892 6,933 41,3 7777 188 16,1
10c 0,5 15.07.98 10:50 6,844 6,870 25,9 90718 3497 299,1 288,8
11a 1 15.07.98 11:20 6,847 6,877 29,8 111000 3720 318,2
11b 1 15.07.98 11:20 6,958 6,993 34,8 63425 1823 156,0
11c 1 15.07.98 11:20 6,863 6,991 128,1 58846 459 39,3 171,1
12a 2 15.07.98 12:20 6,864 6,892 28,0 6970 249 21,3
12b 2 15.07.98 12:20 6,923 6,946 22,8 6860 301 25,8
12c 2 15.07.98 12:20 6,859 6,912 52,7 6682 127 10,8 19,3
13a 4 15.07.98 14:20 6,899 6,920 20,5 4791 234 20,0
13b 4 15.07.98 14:20 6,865 6,880 14,6 5653 388 33,2
13c 4 15.07.98 14:20 6,815 6,839 23,3 6356 272 23,3 25,5
14a 8 15.07.98 18:20 6,845 6,853 8,3 3777 455 38,9
14b 8 15.07.98 18:20 6,863 6,891 28,5 5353 188 16,1
14c 8 15.07.98 18:20 6,850 6,867 17,2 5282 308 26,3 27,1
15a 12,5 15.07.98 22:50 6,843 6,861 17,9 5720 320 27,4
15b 12,5 15.07.98 22:50 6,863 6,979 115,8 5199 45 3,8
15c 12,5 15.07.98 22:50 6,856 6,879 23,7 5262 222 19,0 16,8
16a 23,5 16.07.98 09:50 6,866 6,892 25,6 5053 198 16,9
16b 23,5 16.07.98 09:50 6,877 6,908 30,8 5872 191 16,3
16c 23,5 16.07.98 09:50 6,842 6,920 78,2 6087 78 6,7 13,3
17a 48 17.07.98 11:20 6,859 6,888 29,3 4572 156 13,4
17b 48 17.07.98 11:20 6,867 6,955 87,9 4791 54 4,7
17c 48 17.07.98 11:20 6,808 6,890 82,4 1625 20 1,7 6,6
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Tabelle A VII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser bei G. fossarum
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial+Tier(g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier dpm/mLH2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mgH2O AF Mittel AF
A 1 1 10.11.99 12:00 6,995 7,006 10,9 228 21 106 0,1 0,11 196
B 1 1 10.11.99 12:00 7,052 7,071 19,3 279 14 106 0,1 0,11 136
C 1 1 10.11.99 12:00 7,012 7,045 32,7 461 14 0,11 133 155
A 2 2 10.11.99 13:00 7,053 7,071 18,0 480 27 121 0,1 0,11 252
B 2 2 10.11.99 13:00 7,007 7,030 23,1 387 17 90 0,1 0,11 159
C 2 2 10.11.99 13:00 6,918 6,937 18,8 407 22 0,11 206 206
A 4 4,5 10.11.99 15:30 6,935 6,956 21,3 707 33 53 0,05 0,05 625
B 4 4,5 10.11.99 15:30 6,982 6,997 15,6 671 43 53 0,05 0,05 811
C 4 4,5 10.11.99 15:30 7,003 7,030 27,1 593 22 0,05 413 616
A 8 7 10.11.99 17:00 6,874 6,891 17,0 576 34 42 0,04 0,04 818
B 8 7 10.11.99 17:00 7,073 7,082 9,1 258 28 41 0,04 0,04 683
C 8 7 10.11.99 17:00 6,945 6,968 22,9 606 26 0,04 638 713
A 24 24 11.11.99 11:00 6,966 6,995 28,9 790 27 63 0,06 0,06 455
B 24 24 11.11.99 11:00 7,063 7,111 48,7 2199 45 57 0,06 0,06 753
C 24 24 11.11.99 11:00 6,923 6,942 19,2 1282 67 0,06 1115 775
A 30 30 11.11.99 17:00 7,041 7,064 22,9 1101 48 57 0,06 0,06 858
B 30 30 11.11.99 17:00 7,031 7,042 11,1 671 60 55 0,06 0,06 1079
C 30 30 11.11.99 17:00 7,053 7,085 32,0 2005 63 0,06 1119 1018
A 48 48 12.11.99 11:00 6,958 6,976 18,4 1460 79 51 0,05 0,05 1590
B 48 48 12.11.99 11:00 6,942 6,963 20,6 1688 82 49 0,05 0,05 1641
C 48 48 12.11.99 11:00 7,012 7,031 19,0 1383 73 0,05 1457 1562
A 72 73 13.11.99 12:00 6,902 6,927 25,8 2075 80 49 0,05 0,05 1642
B 72 73 13.11.99 12:00 7,015 7,030 14,7 619 42 49 0,05 0,05 859
C 72 73 13.11.99 12:00 7,044 7,057 13,3 993 75 0,05 1521 1341
A 96 98 14.11.99 13:00 7,020 7,044 23,9 1761 74 61 0,06 0,06 1269
B 96 98 14.11.99 13:00 6,968 6,995 26,2 1655 63 55 0,06 0,06 1089
C 96 98 14.11.99 13:00 7,034 7,053 18,9 1590 84 0,06 1447 1268
A 120 119 15.11.99 10:00 6,964 7,004 40,1 1090 27 59 0,06 0,06 473
B 120 119 15.11.99 10:00 6,963 6,987 24,5 875 36 56 0,06 0,06 621
C 120 119 15.11.99 10:00 7,075 7,102 27,4 1146 42 0,06 728 607
Wiederfund bei Verbrennung (%) 95
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 45000 54,55 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 31727 38,46 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 60246 73,03 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 2737 3,32 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 29 0,03 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 139738
Einsatz (dpm) 82500
Wiederfund (%) 169,4
*ist ((Mittelwert A120 bis C120)*55)*100)/*95%
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Tabelle A VIII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser bei A. aquaticus
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial [g] Vial+Tier[g] Feuchtgew.Tier [mg] dpm/Probe dpm/mg Tier dpm/mLH2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mgH2O AF Mittel AF
A 1 1 08.12.99 11:15 6,919 6,928 9,3 45 5 687 0,7 0,76 6
B 1 1 08.12.99 11:15 7,018 7,028 9,9 34 3 834 0,8 0,76 4
C 1 1 08.12.99 11:15 7,009 7,019 9,7 49 5 0,76 7 6
A 2 2 08.12.99 12:15 7,047 7,055 7,6 84 11 566 0,6 0,50 22
B 2 2 08.12.99 12:15 6,960 6,974 13,3 85 6 427 0,4 0,50 13
C 2 2 08.12.99 12:15 6,915 6,934 19,0 88 5 0,50 9 15
A 4 4 08.12.99 14:30 6,902 6,915 13,1 148 11 119 0,12 0,11 99
B 4 4 08.12.99 14:30 6,979 7,001 21,9 276 13 111 0,11 0,11 110
C 4 4 08.12.99 14:30 6,863 6,878 15,1 197 13 0,11 114 108
A 7 6,5 08.12.99 16:30 6,993 7,009 15,9 298 19 107 0,11 0,11 173
B 7 6,5 08.12.99 16:30 6,932 6,945 12,5 363 29 110 0,11 0,11 269
C 7 6,5 08.12.99 16:30 6,933 6,948 14,3 157 11 0,11 101 181
A 24 25 09.12.99 10:15 6,905 6,930 24,5 1580 64 106 0,11 0,11 598
B 24 25 09.12.99 10:15 7,029 7,052 23,5 1984 84 110 0,11 0,11 784
C 24 25 09.12.99 10:15 6,930 6,945 14,5 1256 87 0,11 806 730
A 30 30 09.12.99 17:00 7,014 7,035 21,2 1620 77 92 0,09 0,10 803
B 30 30 09.12.99 17:00 6,987 7,001 13,7 2207 161 99 0,10 0,10 1693
C 30 30 09.12.99 17:00 6,880 6,900 20,3 4155 205 0,10 2149 1548
A 48 48 10.12.99 10:15 6,882 6,890 8,7 470 54 78 0,08 0,08 718
B 48 48 10.12.00 10:15 6,954 6,964 10,0 851 85 73 0,07 0,08 1135
C 48 48 10.12.99 10:15 6,902 6,921 18,8 1595 85 0,08 1128 994
A 72 73 11.12.99 10:15 6,911 6,932 21,0 1440 68 53 0,05 0,05 1291
B 72 73 11.12.99 10:15 6,948 6,956 8,1 748 92 53 0,05 0,05 1742
C 72 73 11.12.99 10:15 6,950 6,955 4,7 803 170 0,05 3210 2081
A 96 101 12.12.99 10:15 6,927 6,944 16,7 1497 90 43 0,04 0,04 2119
B 96 101 12.12.99 10:15 6,928 6,937 8,8 1269 143 42 0,04 0,04 3394
C 96 101 12.12.99 10:15 7,034 7,044 10,0 969 96 0,04 2282 2598
A 120 120 13.12.99 10:15 6,956 6,972 16,2 1427 88 43 0,04 0,04 2154
B 120 120 13.12.99 10:15 7,001 7,010 9,3 864 93 40 0,04 0,04 2268
C 120 120 13.12.99 10:15 7,014 7,027 12,6 1214 96 0,04 2352 2258
Wiederfund bei Verbrennung (%) 95
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 30000 5,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 29337 5,1 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 43194 7,6 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 2108 0,370 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,000 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 104638
Einsatz (dpm) 570000
Wiederfund (%) 18,4
*ist ((Mittelwert A120 bis C120)*35)*100)/*95
Tabelle A IX : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P nach Aufnahme über das Wasser
bei G. fossarum
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
a 2 3 15.11.99 16:15 6,923 6,951 28,0 584 20,9 34,7
b 2 3 15.11.99 16:15 6,893 6,919 26,1 628 24,1 40,1
c 2 3 15.11.99 16:15 7,010 7,032 22,7 589 26,0 43,3 39,4
a 4 4,5 15.11.99 17:30 6,901 6,921 20,7 440 21,3 35,5
b 4 4,5 15.11.99 17:30 6,869 6,885 16,2 131 8,1 13,5
c 4 4,5 15.11.99 17:30 6,881 6,896 15,2 86 5,7 9,4 19,5
a 24 24 16.11.99 13:15 7,067 7,092 24,3 38 1,6 2,6
b 24 24 16.11.99 13:15 7,027 7,059 31,4 74 2,4 3,9
c 24 24 16.11.99 13:15 6,937 6,964 26,9 264 9,8 16,3 7,6
a 48 48 17.11.99 13:15 7,064 7,106 41,9 71 1,7 2,8
b 48 48 17.11.99 13:15 7,090 7,106 16,6 34 2,1 3,4
c 48 48 17.11.99 13:15 6,984 7,006 21,6 83 3,8 6,4 4,2
a 72 70 18.11.99 11:15 7,004 7,039 35,5 29 0,8 1,4
b 72 70 18.11.99 11:15 6,921 6,937 16,9 18 1,1 1,8
c 72 70 18.11.99 11:15 6,928 6,943 14,5 26 1,8 3,0 2,0
a 96 96 19.11.99 13:15 6,945 6,960 15,4 20 1,3 2,2
b 96 96 19.11.99 13:15 6,934 6,947 13,0 12 0,9 1,5
c 96 96 19.11.99 13:15 6,994 7,013 18,9 19 1,0 1,7 1,8
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Tabelle A X : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P nach Aufnahme über das Wasser
bei A. aquaticus
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
a 1 1,25 13.12.99 11:45 6,930 6,940 10,2 2399 236,4 226,8
b 1 1,25 13.12.99 11:45 7,007 7,016 9,1 503 55,0 52,8
c 1 1,25 13.12.99 11:45 6,884 6,891 6,5 511 78,3 75,1 118,3
a 2 2 13.12.99 12:30 6,933 6,956 22,7 2685 118,5 113,7
b 2 2 13.12.99 12:30 7,001 7,007 6,2 645 104,4 100,2
c 2 2 13.12.99 12:30 7,006 7,017 10,8 1170 108,4 104,1 106,0
a 4 4,5 13.12.99 15:00 7,015 7,022 7,2 479 66,6 63,9
b 4 4,5 13.12.99 15:00 6,908 6,918 9,6 1210 125,6 120,6
c 4 4,5 13.12.99 15:00 6,905 6,918 13,0 963 74,3 71,3 85,3
a 24 30 14.12.99 16:30 6,942 6,956 14,1 260 18,4 17,7
b 24 30 14.12.99 16:30 6,919 6,927 8,6 19 2,2 2,1
c 24 30 14.12.99 16:30 6,935 6,950 14,9 126 8,5 8,1 9,3
b 48 51 15.12.99 10:30 7,007 7,019 12,0 62 5,2 5,0
c 48 51 15.12.99 10:30 6,933 6,934 0,7 55 78,6 75,4 40,2
a 72 72 16.12.99 10:30 6,986 6,993 7,0 15 2,1 2,1
b 72 72 16.12.99 10:30 7,007 7,019 12,0 30 2,5 2,4
c 72 72 16.12.99 10:30 6,933 6,934 0,7 12 17,1 16,5 7,0
Tabelle A XI : Rohdaten zur Bestimmung des Anreicherungsfaktors bei L. variegatus
(ganze Würmer) nach Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser
Nr.Tier Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier dpm/mLH2O Mittel dpm/mgH2O AF Mittel AF
G1 72,0 03.06.02 10:00 6,745 6,764 19,4 3641 188 45 4179
G2 72,0 03.06.02 10:00 6,831 6,860 29,0 4666 161 45 3579
G3 72,0 03.06.02 10:00 6,746 6,769 22,2 3067 138 0,05 3063 3607
Tabelle A XII : Rohdaten zur Bestimmung des Anreicherungsfaktors bei L. variegatus
(halbe Würmer) nach Aufnahme von 14C-B[a]P über das Wasser
Nr.Tier Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier dpm/mLH2O Mittel dpm/mgH2O AF Mittel AF
H1 72,0 03.06.02 10:00 6,725 6,737 12,3 661 54 53 1014
H2 72,0 03.06.02 10:00 6,747 6,758 11,0 808 73 53 1382
H3 72,0 03.06.02 10:00 6,759 6,770 11,5 828 72 0,05 1355 1250
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Tabelle A XIII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn bei unkonditionierten
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa)
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial+Kleenex (g) Vial+Kleenex+Blatt (g) Feuchtgewicht Blatt (mg) dpm/Probe dpm/mg Blatt dpm/mL H2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mg H2O AF Mittel AF
1 0,66 08.12.98 11:30 7,060 7,123 63 171449 2721 72777 73 83 32,8
2 0,66 08.12.98 11:30 6,922 7,006 84 170078 2025 93262 93 83 24,4
3 0,66 08.12.98 11:30 6,916 6,965 49 44590 910 83 11,0 22,7
4 1 08.12.98 11:50 6,920 6,974 54 175565 3251 61009 61 61 53,2
5 1 08.12.98 11:50 6,932 6,986 54 64857 1201 61163 61 61 19,7
6 1 08.12.98 11:50 7,034 7,089 55 50017 909 61 14,9 29,3
7 2,5 08.12.98 13:20 6,907 6,980 73 681489 9335 80436 80 62 150,1
8 2,5 08.12.98 13:20 7,015 7,077 62 235252 3794 43932 44 62 61,0
9 2,5 08.12.98 13:20 7,031 7,087 56 66830 1193 62 19,2 76,8
10 4,5 08.12.98 15:20 7,051 7,123 72 286430 3978 37906 38 37 106,4
11 4,5 08.12.98 15:20 7,015 7,099 84 123966 1476 36851 37 37 39,5
12 4,5 08.12.98 15:20 6,938 7,022 84 321278 3825 37 102,3 82,7
13 6 08.12.98 16:50 7,047 7,106 59 298918 5066 33668 34 34 151,2
14 6 08.12.98 16:50 6,963 7,025 62 343184 5535 33350 33 34 165,2
15 6 08.12.98 16:50 6,912 6,980 68 313713 4613 34 137,7 151,4
16 23 09.12.98 09:50 7,083 7,171 88 370718 4213 24478 24 24 174,7
17 23 09.12.98 09:50 6,992 7,071 79 365208 4623 23741 24 24 191,7
18 23 09.12.98 09:50 7,004 7,073 69 85020 1232 24 51,1 139,2
19 48 10.12.98 10:50 6,987 7,069 82 378127 4611 22986 23 23 200,2
20 48 10.12.98 10:50 6,980 7,050 70 162111 2316 23079 23 23 100,5
21 48 10.12.98 10:50 7,027 7,101 74 357248 4828 23 209,6 170,1
22 72 11.12.98 09:50 7,063 7,155 92 111379 1211 22853 23 23 53,4
23 72 11.12.98 09:50 6,911 6,977 66 292030 4425 22475 22 23 195,2
24 72 11.12.98 09:50 7,034 7,107 73 332842 4559 23 201,2 149,9
25 96 12.12.98 09:50 7,005 7,104 99 192340 1943 22250 22 22 87,5
26 96 12.12.98 09:50 7,009 7,103 94 166632 1773 22136 22 22 79,9
27 96 12.12.98 09:50 7,000 7,090 90 165624 1840 22 82,9 83,4
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 5548250 13,7 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Blattscheiben während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 6598076 16,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 9300378 22,9 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 21446703
Einsatz (dpm) 40583500
Wiederfund (%) 52,8
*ist ((Mittelwert 25 bis 27)*51)*100)/*96
Tabelle A XIV : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn bei unkonditionierten
Blattscheiben von A. glutinosa (statisch)
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial+Kleenex (g) Vial+Kleenex+Blatt (g) Feuchtgew.Blatt (mg) dpm/Probe dpm/mg Blatt dpm/mL H2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mg H2O Konzentration (%) Mittel 
28 0,5 14.12.98 11:00 6,935 6,998 63,0 151001 2397 6717 7 7 69,70
29 0,5 14.12.98 11:00 6,862 6,969 107,0 331373 3097 6911 7 7 90,05
30 0,5 14.12.98 11:00 6,891 6,999 108,0 207715 1923 7 55,93 71,9
31 1 14.12.98 11:30 7,049 7,119 70,0 96111 1373 8548 9 9 39,92
32 1 14.12.98 11:30 6,900 6,999 99,0 322269 3255 8682 9 9 94,66
33 1 14.12.98 11:30 6,906 6,981 75,0 270427 3606 9 104,85 79,8
34 2 14.12.98 12:00 6,989 7,066 77,0 195799 2543 11341 11 11 73,94
35 2 14.12.98 12:00 6,909 7,004 95,0 362041 3811 11211 11 11 110,82
36 2 14.12.98 12:00 7,062 7,132 70,0 194535 2779 11 80,81 88,5
37 5 14.12.98 16:00 6,908 7,010 102,0 362829 3557 13727 14 14 103,44
38 5 14.12.98 16:00 7,011 7,100 89,0 267631 3007 13814 14 14 87,44
39 5 14.12.98 16:00 7,021 7,103 82,0 121030 1476 14 42,92 77,9
40 22,5 15.12.98 09:30 6,976 7,093 117,0 247358 2114 16987 17 17 61,48
41 22,5 15.12.98 09:30 6,986 7,088 102,0 343111 3364 17223 17 17 97,81
42 22,5 15.12.98 09:30 6,955 7,032 77,0 205271 2666 17 77,52 78,9
43 47 16.12.98 10:00 7,048 7,144 96,0 153171 1596 18236 18 18 46,40
44 47 16.12.98 10:00 6,958 7,039 81,0 200039 2470 0 18 71,81
45 47 16.12.98 10:00 6,977 7,088 111,0 297521 2680 18 77,94 65,4
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Tabelle A XV : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn bei konditionierten
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa)
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial+Kleenex (g) Vial+Kleenex+Blatt (g) Feuchtgewicht Blatt (mg) dpm/Probe dpm/mg Blatt dpm/mL H2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mg H2O AF Mittel AF
1 0,66 08.12.98 11:30 6,919 7,017 98,0 61392 626 42944 43 43 14,6
2 0,66 08.12.98 11:30 6,970 7,039 69,0 41111 596 42828 43 43 13,9
3 0,66 08.12.98 11:30 6,966 7,164 198,0 76430 386 43 9,0 12,5
4 1 08.12.98 11:50 6,953 7,093 140,0 38478 275 39085 39 39 7,1
5 1 08.12.98 11:50 6,909 7,094 185,0 49190 266 38249 38 39 6,9
6 1 08.12.98 11:50 7,028 7,065 37,0 48790 1319 39 34,1 16,0
7 2,5 08.12.98 13:20 7,002 7,108 106,0 53858 508 33127 33 33 15,5
8 2,5 08.12.98 13:20 6,994 7,101 107,0 97965 916 32549 33 33 27,9
9 2,5 08.12.98 13:20 7,034 7,14 106,0 121726 1148 33 35,0 26,1
10 4,5 08.12.98 15:20 6,973 7,119 146,0 116130 795 25997 26 27 29,4
11 4,5 08.12.98 15:20 6,911 7,018 107,0 58835 550 28074 28 27 20,3
12 4,5 08.12.98 15:20 7,081 7,243 162,0 115326 712 27 26,3 25,4
13 6 08.12.98 16:50 6,901 7,013 112,0 80934 723 24164 24 25 28,9
14 6 08.12.98 16:50 6,995 7,127 132,0 66321 502 25771 26 25 20,1
15 6 08.12.98 16:50 6,976 7,085 109,0 121606 1116 25 44,7 31,3
16 23 09.12.98 09:50 7,061 7,167 106,0 146890 1386 20622 21 20 67,8
17 23 09.12.98 09:50 7,024 7,117 93,0 108164 1163 20227 20 20 56,9
18 23 09.12.98 09:50 7,015 7,115 100,0 113429 1134 20 55,5 60,1
19 48 10.12.98 10:50 6,928 7,044 116,0 182336 1572 18373 18 19 83,8
20 48 10.12.98 10:50 7,003 7,107 104,0 132493 1274 19148 19 19 67,9
21 48 10.12.98 10:50 6,925 7,015 90,0 98159 1091 19 58,1 69,9
22 72 11.12.98 09:50 7,112 7,24 128,0 134502 1051 17686 18 18 59,8
23 72 11.12.98 09:50 7,037 7,135 98,0 126789 1294 17480 17 18 73,6
24 72 11.12.98 09:50 7,041 7,143 102,0 117396 1151 18 65,5 66,3
25 96 12.12.98 09:50 6,916 7,045 129,0 123691 959 16512 17 17 57,4
26 96 12.12.98 09:50 7,056 7,173 117,0 139422 1192 16906 17 17 71,3
27 96 12.12.98 09:50 6,819 6,928 109,0 76822 705 17 42,2 57,0
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 4177250 27,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Blattscheiben während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 2758526 16,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 6255748 22,9 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 13191524
Einsatz (dpm) 14641750
Wiederfund (%) 90
*ist ((Mittelwert 25 bis 27)*53)*100)/*96
Tabelle A XVI : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn bei konditionierten
Blattscheiben von A. glutinosa (statisch)
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial+Kleenex (g) Vial+Kleenex+Blatt (g) Feuchtgew.Blatt (mg) dpm/Probe dpm/mg Blatt dpm/mL H2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mg H2O Konzentration (%) Mittel 
28 0,5 14.12.98 11:00 6,940 7,051 111,0 75767 683 92 61,44
29 0,5 14.12.98 11:00 7,015 7,135 120,0 143952 1200 92403 92 107,97
30 0,5 14.12.98 11:00 6,881 6,967 86,0 78477 913 92 82,14 83,8
31 1 14.12.98 11:30 6,938 7,041 103,0 83289 809 83 72,78
32 1 14.12.98 11:30 6,996 7,119 123,0 129087 1049 83019 83 94,46
33 1 14.12.98 11:30 7,019 7,159 140,0 177575 1268 83 114,17 93,8
34 2 14.12.98 12:00 6,968 7,108 140,0 96760 691 61 62,21
35 2 14.12.98 12:00 6,968 7,090 122,0 59350 486 61086 61 43,79
36 2 14.12.98 12:00 7,018 7,148 130,0 87515 673 61 60,59 55,5
37 5 14.12.98 16:00 7,020 7,125 105,0 45549 434 62 39,05
38 5 14.12.98 16:00 6,894 7,012 118,0 83838 710 62184 62 63,95
39 5 14.12.98 16:00 7,005 7,114 109,0 109564 1005 62 90,47 64,5
40 22,5 15.12.98 09:30 6,966 7,085 119,0 61747 519 37 46,70
41 22,5 15.12.98 09:30 7,023 7,147 124,0 103798 837 37379 37 75,34
42 22,5 15.12.98 09:30 6,975 7,090 115,0 93439 813 37 73,13 65,1
43 47 16.12.98 10:00 7,033 7,184 151,0 123218 816 34 73,45
44 47 16.12.98 10:00 6,897 7,006 109,0 116996 1073 33509 34 96,61
45 47 16.12.98 10:00 6,923 7,041 118,0 49739 422 34 37,94 69,3
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Tabelle A XVII : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn bei konditionierten
Blattscheiben von A. glutinosa (Durchfluss)
Nr. Zeit (h) Vial+Kleenex (g) Vial+Kleenex+Blatt (g) BS (mg) dpm/BS dpm/mg BS dpm/ml H2O MW H2O dpm/mg H2O Konzentration (%) Mittel
BSa 0,5 6,915 7,121 206,8 32859 159 161 158 0,2 48
BSb 0,5 7,188 7,361 173,0 39777 230 154 69
BSc 0,5 6,954 7,147 193,1 32459 168 50 56
BSa 1 7,066 7,269 202,6 36233 179 182 204 0,2 54
BSb 1 6,883 7,030 146,5 39772 271 226 82
BSc 1 7,273 7,411 138,7 35720 258 77 71
BSa 2 7,147 7,294 146,9 27934 190 326 321 0,3 57
BSb 2 6,887 7,184 296,6 32821 111 315 33
BSc 2 7,049 7,125 75,7 30445 402 121 70
BSa 4 7,029 7,258 228,9 25753 113 472 460 0,5 34
BSb 4 7,015 7,137 122,5 28977 237 447 71
BSc 4 7,262 7,387 125,0 27608 221 66 57
BSb 8 6,920 7,212 292,5 27905 95 618 620 0,6 29
BSc 8 6,937 7,074 137,3 13106 95 622 29 29
BSa 24 6,899 7,042 142,3 15528 109 33
BSb 24 6,950 7,083 132,5 17485 132 642 640 0,6 40
BSc 24 6,950 7,120 169,8 20096 118 638 36 36
BSa 48 7,074 7,255 181,0 17014 94 28
BSb 48 7,151 7,281 129,3 10204 79 503 497 0,5 24
BSc 48 7,081 7,234 152,8 18979 124 491 37 30
BSa 70 6,966 7,275 308,9 19860 64 19
BSb 70 6,974 7,128 154,4 11242 73 167 150 0,1 22
BSc 70 6,927 7,072 145,1 5684 39 132 12 18
Tabelle A XVIII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P bei konditionierten
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa)
Nr. Zeit (h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial+Blattscheibe(g) Feuchtgew.Blattscheibe (mg) dpm/Probe dpm/mg Blatt dpm/mLH2O dpm/mg H2O Mittel dpm/mgH2O AF Mittel AF
A 1B 1 08.12.99 11:15 7,042 7,090 48,0 4172 87,0 1819 1,8 1,93 45
B 1B 1 08.12.99 11:15 6,934 6,994 59,4 3173 53,5 2040 2,0 1,93 28
C 1B 1 08.12.99 11:15 7,036 7,079 43,5 2748 63,2 1,93 33 35
A 2B 2 08.12.99 12:15 6,896 6,942 46,1 1719 37,3 858 0,9 0,92 41
B 2B 2 08.12.99 12:15 6,894 6,952 57,4 2548 44,4 972 1,0 0,92 49
C 2B 2 08.12.99 12:15 6,953 7,028 75,2 1283 17,1 0,92 19 36
A 4B 4 08.12.99 14:30 7,012 7,077 64,7 1621 25,1 302 0,30 0,28 88
B 4B 4 08.12.99 14:30 6,999 7,074 75,0 1589 21,2 265 0,27 0,28 75
C 4B 4 08.12.99 14:30 6,901 6,953 52,0 1682 32,3 0,28 114 92
A 24B 25 09.12.99 10:15 6,982 7,060 78,1 3675 47,0 107 0,11 0,10 463
B 24B 25 09.12.99 10:15 7,021 7,102 80,7 1942 24,1 96 0,10 0,10 237
C 24B 25 09.12.99 10:15 7,025 7,089 63,1 3924 62,2 0,10 613 438
A 48B 48 10.12.99 10:15 6,941 7,019 78,0 4474 57,4 46 0,05 0,05 1183
B 48B 48 10.12.00 10:15 7,050 7,104 54,2 3606 66,5 51 0,05 0,05 1371
C 48B 48 10.12.99 10:15 6,920 7,020 99,7 3536 35,5 0,05 731 1095
A 72B 73 11.12.99 10:15 6,914 7,023 109,7 3938 35,9 39 0,04 0,04 970
B 72B 73 11.12.99 10:15 6,916 6,995 79,4 5197 65,4 35 0,04 0,04 1768
C 72B 73 11.12.99 10:15 6,959 7,038 79,6 2959 37,2 0,04 1005 1248
A 120B 120 13.12.99 10:15 6,972 7,091 119,5 2055 17,2 23 0,02 0,02 800
B 120B 120 13.12.99 10:15 6,882 6,939 57,2 4124 72,2 20 0,02 0,02 3356
C 120 B 120 13.12.99 10:15 6,964 7,039 74,8 3294 44,0 0,02 2047 2068
Wiederfund bei Verbrennung (%) 95
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 10750 2,2 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in Blattscheiben während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 66588 13,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 63153 12,6 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 140492
Einsatz (dpm) 499500
Wiederfund (%) 28
*ist ((Mittelwert A120 bis C120)*19)*100)/*95
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Tabelle A XIX : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P bei konditionierten Blattscheiben
von A. glutinosa (statisch)
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Blattscheibe (g) Feuchtgew.Blattscheibe (mg) dpm/Probe dpm/mg Blattscheibe Konzentration (%) Mittel
a st 4Bl 4,5 13.12.99 15:00 6,887 6,966 78,5 2679 34,15 71,2
b st 4Bl 4,5 13.12.99 15:00 7,036 7,150 113,6 3689 32,48 67,8
c st 4Bl 4,5 13.12.99 15:00 6,998 7,080 81,8 2677 32,72 68,3 69,1
a st 24 Bl 30 14.12.99 16:30 6,873 6,950 77,6 4086 52,68 109,9
b st 24Bl 30 14.12.99 16:30 6,888 7,046 157,2 4026 25,60 53,4
c st 24Bl 30 14.12.99 16:30 6,993 7,075 82,6 1980 23,97 50,0 71,1
a st 48Bl 48 15.12.99 10:30 6,906 7,020 114,1 3540 31,03 64,7
b st 48Bl 48 15.12.99 10:30 6,893 6,956 63,5 3345 52,69 109,9
c st 48Bl 48 15.12.99 10:30 6,900 6,991 91,4 2783 30,46 63,5 79,4
Tabelle A XX : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P bei konditionierten Blattscheiben
von A. glutinosa (Durchfluss)
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Blattscheibe (g) Feuchtgew.Blattscheibe (mg) dpm/Probe dpm/mg Blattscheibe Konzentration (%) Mittel
A 4Bl 4,5 13.12.99 15:00 6,862 6,970 107,5 4138 38,49 80,3
B 4Bl 4,5 13.12.99 15:00 6,919 7,025 105,8 2878 27,22 56,8
C 4Bl 4,5 13.12.99 15:00 7,016 7,092 75,4 3208 42,54 88,8 75,3
A 24 Bl 30 14.12.99 16:30 7,006 7,113 106,9 2807 26,26 54,8
B 24Bl 30 14.12.99 16:30 6,989 7,077 87,7 4036 46,02 96,0
C 24Bl 30 14.12.99 16:30 6,997 7,057 59,4 2967 49,93 104,2 85,0
A 48Bl 51 15.12.99 10:30 6,990 7,136 146,2 3574 24,45 51,0
B 48Bl 51 15.12.99 10:30 7,006 7,096 90,1 4018 44,57 93,0
C 48Bl 51 15.12.99 10:30 7,012 7,088 76,4 2875 37,61 78,5 74,2
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Tabelle A XXI : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über Blattscheiben der Erle (A.
glutinosa) bei G. fossarum
Nr. Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleenex(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew. Tier (mg) dpm gemessen dpm/ mg Tier dpm/mLH2O dpm / mg Blattscheibe (Mittel) AF Mittel
1a 0,5 30.06.99 10:10 6,900 6,926 26,0 185 7 1071 131 0,1
1b 0,5 30.06.99 10:10 6,952 6,965 12,6 152 12 1085 131 0,1
1c 0,5 30.06.99 10:10 7,004 7,028 24,2 177 7 131 0,1 0,1
2a 1 30.06.99 10:40 7,049 7,070 21,1 231 11 1078 131 0,1
2b 1 30.06.99 10:40 6,952 6,977 24,7 249 10 1083 131 0,1
2c 1 30.06.99 10:40 7,057 7,068 11,8 231 19 131 0,1 0,1
3a 2 30.06.99 11:40 6,939 6,984 45,0 878 20 834 131 0,1
3b 2 30.06.99 11:40 6,932 6,947 14,9 371 25 977 131 0,2
3c 2 30.06.99 11:40 6,749 7,017 268,0 795 3 131 0,0 0,1
4a 4 30.06.99 13:40 6,974 7,010 35,4 1340 38 806 131 0,3
4b 4 30.06.99 13:40 6,863 6,882 19,5 1443 74 931 131 0,6
4c 4 30.06.99 13:40 6,949 6,981 32,7 899 28 131 0,2 0,4
5a 8 30.06.99 17:40 6,949 6,981 32,1 1334 42 1076 131 0,3
5b 8 30.06.99 17:40 6,863 6,882 19,4 1842 95 1085 131 0,7
5c 8 30.06.99 17:40 6,904 6,981 77,2 1715 22 131 0,2 0,4
6a 12 30.06.99 21:40 7,016 7,046 29,7 2521 85 1131 131 0,6
6b 12 30.06.99 21:40 7,107 7,125 18,4 1003 54 1126 131 0,4
6c 12 30.06.99 21:40 6,896 6,920 24,7 912 37 131 0,3 0,4
7a 24 01.07.99 09:40 6,907 6,924 16,8 785 47 1096 131 0,4
7b 24 01.07.99 09:40 6,949 6,976 26,8 4287 160 1083 131 1,2
7c 24 01.07.99 09:40 7,028 7,049 21,8 1688 77 131 0,6 0,7
8a 30 01.07.99 15:40 6,862 6,877 14,9 1379 93 1063 131 0,7
8b 30 01.07.99 15:40 6,958 6,981 23,6 1456 62 1042 131 0,5
8c 30 01.07.99 15:40 7,075 7,097 21,5 1139 53 131 0,4 0,5
9a 48 02.07.99 09:40 6,916 6,935 19,1 804 42 1115 131 0,3
9b 48 02.07.99 09:40 6,914 6,938 24,2 1375 57 1125 131 0,4
9c 48 02.07.99 09:40 7,043 7,061 17,9 1307 73 131 0,6 0,4
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 840000 44,9 % der eingesetzten Aktivität  
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 31805 1,7 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in nicht fressenden Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 8267 0,4 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 52108 2,8 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 1079252 57,7 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 6254 0,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 309 0,0 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 2017994
Einsatz (dpm) 1870770
Wiederfund (%) 107,9
*ist ((Mittelwert 9a bis 9c)*43)*100)/*96%
Tabelle A XXII : Rohdaten zur Bestimmung des Anreicherungsfaktors bei G. fossarum
nach Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser (Käfigtiere,
Biomagnifikationsexp.)
Feuchtgew.Tiere [mg]dpm / Probe dpm/mg Tiere Mittel dpm/mgH2O AF-Käfig MW AF
14,6 1360 93 1 83,2
16,4 236 14 1 12,8
17,3 782 45 1 40,4 45
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Tabelle A XXIII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über Blattscheiben der Erle
(A. glutinosa) bei A. aquaticus
Nr.Tier Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleenex(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tiere (mg) dpm/Probe dpm/mg Tiere dpm/mLH2O dpm/mgBlatt(Mittel) AF Mittel AF
A 0,5 0,5 27.09.99 10:45 7,014 7,020 6,1 73 12 1631 94 0,1
B 0,5 0,5 27.09.99 10:45 6,964 6,967 3,3 51 15 1603 94 0,2
C 0,5 0,5 27.09.99 10:45 7,028 7,034 5,9 63 11 94 0,1 0,1
A 1 1 27.09.99 11:15 6,876 6,892 15,7 105 7 1556 94 0,1
B 1 1 27.09.99 11:15 6,899 6,913 14,2 85 6 1581 94 0,1
C 1 1 27.09.99 11:15 6,871 6,878 6,4 74 12 94 0,1 0,1
A 2 2 27.09.99 12:15 6,934 6,941 7,6 201 26 1652 94 0,3
B 2 2 27.09.99 12:15 7,026 7,029 3,1 55 18 1579 94 0,2
C 2 2 27.09.99 12:15 6,992 7,000 7,8 173 22 94 0,2 0,2
A 4 4 27.09.99 14:15 6,923 6,931 8,3 183 22 1593 94 0,2
B 4 4 27.09.99 14:15 6,972 6,977 5,5 89 16 1601 94 0,2
C 4 4 27.09.99 14:15 6,909 6,928 18,7 238 13 94 0,1 0,2
A 8 6 27.09.99 16:15 6,923 6,933 9,5 265 28 1613 94 0,3
B 8 6 27.09.99 16:15 7,009 7,015 6,1 202 33 1551 94 0,4
C 8 6 27.09.99 16:15 6,863 6,875 12,5 133 11 94 0,1 0,3
A 24 24 28.09.99 10:15 7,036 7,043 7,0 276 39 1560 94 0,4
B 24 24 28.09.99 10:15 6,914 6,920 5,8 267 46 1543 94 0,5
C 24 24 28.09.99 10:15 7,043 7,051 8,4 235 28 94 0,3 0,4
A 36 29 28.09.99 15:00 6,946 6,960 14,0 586 42 1561 94 0,4
B 36 29 28.09.99 15:00 6,924 6,928 4,9 212 43 1544 94 0,5
C 36 29 28.09.99 15:00 7,062 7,073 11,2 355 32 94 0,3 0,4
A 48 48 29.09.99 10:15 6,872 6,877 5,1 345 67 1599 94 0,7
B 48 48 29.09.99 10:15 7,063 7,072 9,3 450 48 1570 94 0,5
C 48 48 29.09.99 10:15 6,955 6,960 4,9 280 57 94 0,6 0,6
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 475350 75,4 % der eingesetzten Aktivi  
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 5210 0,8 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in nicht fressenden Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 3209 0,5 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 13453 2,1 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 24290 3,9 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 3437 0,5 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 1202 0,2 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 526150
Einsatz (dpm) 630171
Wiederfund (%) 83,5
*ist ((Mittelwert 9a bis 9c)*36)*100)/*96%
Tabelle A XXIV : Rohdaten zur Bestimmung des Anreicherungsfaktors bei A.aquaticus
nach Aufnahme von 14C-Terbutryn über das Wasser (Käfigtiere,
Biomagnifikationsexp.)
Nr.Tier Zeit (hDatum Uhr Vial+Kleenex[g] Vial+Kleen.+Tier[g] Feuchtgew.Tiere [dpm/Probe dpm/mg Tiere dpm/mL H2O Mittel dpm/mgH2O AF-Käfig MW AF
IK1 48 48 29.09.99 10:10 6,9102 6,9189 8,6 372 43 1599 1 38,4
IK2 48 48 29.09.99 10:10 6,9999 7,0065 6,7 377 56 1570 1 50,3
IK3 48 48 29.09.99 10:10 6,9356 6,9383 2,7 174 64 1 57,3 49
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Tabelle A XXV : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über Blattscheiben der Erle (A.
glutinosa) bei L. variegatus (ganze Würmer)
Nr. Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS3 t0 0 12.06.02 16:15
GW1 2,0 12.06.02 18:20 6,837 6,846 8,9 316 35,5
GW2 2,0 12.06.02 18:20 6,673 6,685 11,4 319 27,9
GW3 2,0 12.06.02 18:20 6,793 6,803 9,7 343 35,3
GW1 18,0 13.06.02 10:20 6,745 6,758 13,2 855 64,8
GW2 18,0 13.06.02 10:20 6,811 6,821 9,8 527 54,1
GW3 18,0 13.06.02 10:20 6,810 6,828 17,9 988 55,3
GW1 47 14.06.02 15:30 6,746 6,760 13,8 825 59,7
GW2 47 14.06.02 15:30 6,735 6,746 11,8 738 62,8
GW3 47 14.06.02 15:30 6,722 6,732 10,1 615 60,9
GW1 64 15.06.02 08:20 6,804 6,821 17,7 1168 66,0
GW2 64 15.06.02 08:20 6,751 6,765 14,1 799 56,5
GW3 64 15.06.02 08:20 6,741 6,751 10,6 552 51,9
GW1 97 16.06.02 17:15 6,873 6,884 10,9 836 76,6
GW2 97 16.06.02 17:15 6,770 6,777 6,3 603 95,6
GW3 97 16.06.02 17:15 6,810 6,820 10,4 900 86,3
Nr. dpm/mLH2O Vial+Kle.(g) Vial+Kle.+Blatt(g) Blatt (mg) dpm/ Blatt dpm/mgBlatt dpm/mgBlatt(Mittel) AF Mittel
BS2 t0 447 6,836 6,985 149,5 97391 651
BS2 t0 444 6,977 7,079 101,6 56734 558
BS3 t0 6,902 6,985 82,9 38743 467 559
BS1 648 6,949 7,068 119,7 39906 333 0,1
BS2 786 6,839 6,941 101,6 27067 267 0,1
BS3 6,852 6,989 137,5 35672 259 286 0,1 0,11
BS1 1935 6,914 7,017 103,3 27022 262 0,2
BS2 1901 6,917 7,004 87,0 34508 397 0,2
BS3 6,981 7,082 101,1 28320 280 313 0,2 0,19
BS1 2107 6,969 7,146 177,7 51779 291 0,2
BS2 2120 6,861 7,015 154,3 43457 282 0,2
BS3 6,976 7,142 165,9 58910 355 309 0,2 0,20
BS1 2342 6,816 6,902 85,3 23053 270 0,2
BS2 2310 6,749 6,821 72,3 13645 189 0,2
BS3 6,970 7,092 121,5 46778 385 281 0,2 0,21
BS1 2414 7,050 7,114 64,3 14744 229 0,3
BS2 2408 6,884 6,987 102,5 37888 370 0,3
BS3 6,769 6,836 67,2 17669 263 287 0,3 0,30
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 1205500 41,5 %  
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase (dpm) 10384 0,4 % der eingesetzten Aktivitä
Summe Aktivität halbe Würmer (dpm) 6814 0,2 % der eingesetzten Aktivitä
Summe aus ganzen und halben Würmern extrahierte Aktivität (dpm) 5016 0,2 % der eingesetzten Aktivitä
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 537638 18,5 % der eingesetzten Aktivitä
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,0 % der eingesetzten Aktivitä
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 20 0,001 % der eingesetzten Aktivitä
Summe (dpm) 1765371
Einsatz (dpm) 2904545
Wiederfund (%) 60,8
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Tabelle A XXVI :Rohdaten zur Aufnahme von 14C-Terbutryn über Blattscheiben der Erle (A.
glutinosa) bei L. variegatus (halbe Würmer)
Nr. Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS3 t0 0 12.06.02 16:15
HW1 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,596 6,601 5,4 107 20
HW2 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,769 6,777 7,2 205 28
HW3 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,729 6,735 6,0 143 24
HW1 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,801 6,804 3,4 392 115
HW2 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,720 6,725 5,7 421 75
HW3 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,707 6,714 6,4 412 65
HW1 t3 47 14.06.02 15:30 6,727 6,734 7,2 495 68
HW2 t3 47 14.06.02 15:30 6,746 6,751 4,8 410 85  
HW3 t3 47 14.06.02 15:30 6,679 6,692 13,1 872 66
HW1 t4 64 15.06.02 08:20 6,660 6,665 5,0 401 80
HW2 t4 64 15.06.02 08:20 6,725 6,735 9,3 613 66
HW3 t4 64 15.06.02 08:20 6,754 6,760 6,5 428 66
HW1 t5 97 16.06.02 17:15 6,805 6,815 9,8 722 74
HW2 t5 97 16.06.02 17:15 6,659 6,667 8,5 486 57
HW3 t5 97 16.06.02 17:15 6,700 6,709 9,5 707 74
Nr. dpm/mLH2O Vial+Kle.(g) Vial+Kle.+Blatt(g) Blatt (mg) dpm/ Blatt dpm/mgBlatt dpm/mgBlatt(Mittel) AF Mittel
BS2 t0 447 6,836 6,985 149,5 97391 651
BS2 t0 444 6,977 7,079 101,6 56734 558
BS3 t0 6,902 6,985 82,9 38743 467 559
BS1 648 6,949 7,068 119,7 33987 284 0,07
BS2 786 6,839 6,941 101,6 43895 432 0,10
BS3 6,852 6,989 137,5 21720 158 291 0,08 0,08
BS1 1935 6,914 7,017 103,3 27022 262 0,37
BS2 1901 6,917 7,004 87,0 34508 397 0,24
BS3 6,981 7,082 101,1 28320 280 313 0,21 0,27
BS1 2107 6,969 7,146 177,7 51779 291 0,22
BS2 2120 6,861 7,015 154,3 43457 282 0,28
BS3 6,976 7,142 165,9 58910 355 309 0,21 0,24
BS1 2342 6,816 6,902 85,3 23053 270 0,28
BS2 2310 6,749 6,821 72,3 13645 189 0,24
BS3 6,970 7,092 121,5 46778 385 281 0,23 0,25
BS1 2414 7,050 7,114 64,3 14744 229 0,26
BS2 2408 6,884 6,987 102,5 37888 370 0,20
BS3 6,769 6,836 67,2 17669 263 287 0,26 0,24
Wiederfund bei Verbrennung (%) 96
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 1205500 41,5 %  
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase (dpm) 6814 0,2 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität ganze Würmer (dpm) 10384 0,4 % der eingesetzten Aktivität
Summe aus ganzen und halben Würmern extrahierte Aktivität (dpm) 5016 0,2 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 537638 18,5 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im KOH am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,0 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität im Toluol am Ende der Aufnahmephase (dpm) 20 0,001 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 1765371
Einsatz (dpm) 2904545
Wiederfund (%) 60,8
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Tabelle A XXVII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über Blattscheiben der Erle 
(A. glutinosa) bei G. fossarum
Nr. Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier
BS A t0 0 29.04.02 13:30
BS B t0 0 29.04.02 13:30
BS C t0 0 29.04.02 13:30
G1 t0,5 0,5 29.04.02 14:00 6,922 6,957 34,8 3 0,08
G2 t0,5 0,5 29.04.02 14:00 6,956 6,978 22,6 10 0,45
G3 t0,5 0,5 29.04.02 14:00 7,038 7,052 14,1 5 0,36
G1 t2 2 29.04.02 15:30 7,020 7,040 19,7 20 1,02
G2 t2 2 29.04.02 15:30 7,000 7,016 16,2 8 0,49
G3 t2 2 29.04.02 15:30 6,938 6,974 36,2 4 0,11
G1 t4 4 29.04.02 17:30 7,043 7,074 31,4 8 0,26
G2 t4 4 29.04.02 17:30 7,056 7,079 22,3 6 0,29  
G3 t4 4 29.04.02 17:30 6,901 6,911 10,3 15 1,43
G1 t19,5 19,5 30.04.02 09:00 6,992 7,010 18,0 21 1,17
G2 t19,5 19,5 30.04.02 09:00 7,084 7,108 23,8 18 0,74
G3 t19,5 19,5 30.04.02 09:00 7,098 7,122 23,8 28 1,18
G1 t24 24 30.04.02 13:30 6,920 6,934 13,6 18 1,35
G2 t24 24 30.04.02 13:30 6,926 6,956 29,3 32 1,10
G3 t24 24 30.04.02 13:30 7,059 7,078 19,8 26 1,31
G1 t28 28 30.04.02 17:30 6,963 6,979 16,0 43 2,68
G2 t28 28 30.04.02 17:30 6,932 6,956 24,1 64 2,66
G3 t28 28 30.04.02 17:30 7,053 7,082 28,9 11 0,37
G1 t48 48 01.05.02 13:30 7,052 7,076 23,6 25 1,07
G2 t48 48 01.05.02 13:30 6,959 6,978 18,5 36 1,93
G3 t48 48 01.05.02 13:30 6,992 7,005 12,7 38 3,02
G1 t72 72 02.05.02 13:30 7,075 7,086 11,3 25 2,18
G2 t72 72 02.05.02 13:30 6,995 7,015 20,1 24 1,17
G3 t72 72 02.05.02 13:30 6,941 6,965 23,8 41 1,72
Nr. dpm/mLH2O Vial+Kle.(g) Vial+Kle.+Blatt(g) Blatt (mg) dpm/ Blatt dpm/mgBlatt dpm/mgBlatt(Mittel) AF Mittel
BS A t0 0,0000 7,003 7,089 86,5 1819 21
BS B t0 0,0000 6,913 7,003 89,8 1176 13
BS C t0 7,025 7,137 112,2 1903 17 17
B A t0,5 0,0000 6,916 7,004 87,8 2306 26 0,00
B B t0,5 0,0000 6,980 7,057 77,7 1113 14 0,02
B C t0,5 7,054 7,135 81,1 1429 18 19 0,02 0,02
B A t2 0,0000 7,051 7,156 105,2 1333 13 0,07
B B t2 0,0000 6,950 7,043 93,2 2165 23 0,03
B C t2 6,941 7,050 109,8 1116 10 15 0,01 0,04
B A t4 0,0000 7,052 7,177 125,6 1143 9 0,02
B B t4 0,0000 7,058 7,163 105,7 2817 27 0,02
B C t4 6,900 6,962 61,5 879 14 17 0,09 0,04
B A t19,5 0,0000 6,989 7,105 115,5 1700 15 0,11
B B t19,5 0,0000 6,960 7,066 106,1 847 8 0,07
B C t19,5 6,948 7,064 115,3 1097 10 11 0,11 0,10
B A t24 0,0000 6,987 7,100 112,6 1002 9 0,12
B B t24 0,0000 7,083 7,189 106,1 1660 16 0,10
B C t24 7,072 7,182 110,0 1098 10 12 0,11 0,11
B A t28 0,0000 6,930 7,052 122,0 1443 12 0,15
B B t28 0,0000 7,061 7,154 92,7 1190 13 0,15
B C t28 7,071 7,133 61,5 1857 30 18 0,02 0,10  
B A t48 0,0000 6,929 7,022 92,6 1352 15 0,09
B B t48 0,0000 6,946 7,035 89,4 1199 13 0,16
B C t48 6,950 7,070 119,7 1078 9 12 0,24 0,16
B A t72 0,0000 6,987 7,082 95,0 1960 21 0,14
B B t72 0,0000 6,996 7,071 74,5 973 13 0,07
B C t72 6,980 7,098 117,3 1576 13 16 0,11 0,11
Wiederfund bei Verbrennung (%) 95
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,0 % 
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 556 0,8 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in nicht fressenden Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 46 0,1 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 1126 1,6 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 7050 10,3 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert**) 20567 29,9 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 29346
Einsatz (dpm) 68746
Wiederfund (%) 42,7
**ist ((Mittelwert BAt72 bis BCt72)*13)*100)/95
*ist ((Mittelwert G1t72 bis G3 t72)*36)*100)/95
Tabelle A XXVIII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über Blattscheiben der Erle 
(A. glutinosa) bei G. fossarum (Käfigtiere)
Nr.Tier Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleenex[g] Vial+Kleen.+Tier[g] Feuchtgew.Tiere [mg] dpm/Probe dpm/mg Tiere Mittel dpm/mgH2O AF-Käfig
IK1 48 48 29.09.99 10:10 7,1355 7,1500 14,5 9 0 0 0,0
IK2 48 48 29.09.99 10:10 7,0311 7,0428 11,8 3 0 0 0,0
IK3 48 48 29.09.99 10:10 6,9382 6,9560 17,8 1 0 0 0,0
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Tabelle A XXIX :Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über Blattscheiben der Erle (A.
glutinosa) bei A. aquaticus
Nr. Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier
BS A t0 0 29.04.02 13:30
BS B t0 0 29.04.02 13:30
BS C t0 0 29.04.02 13:30
A1 t0,5 0,5 29.04.02 14:00 6,958 6,976 17,7 13 1
A2 t0,5 0,5 29.04.02 14:00 7,053 7,072 19,2 8 0
A3 t0,5 0,5 29.04.02 14:00 6,994 7,002 7,5 0 0
A1 t2 2 29.04.02 15:30 7,022 7,031 8,9 16 2
A2 t2 2 29.04.02 15:30 7,014 7,035 21,0 19 1
A3 t2 2 29.04.02 15:30 7,031 7,040 9,0 9 1
A1 t4 4 29.04.02 17:30 7,066 7,083 17,3 29 2
A2 t4 4 29.04.02 17:30 7,027 7,036 9,4 22 2  
A3 t4 4 29.04.02 17:30 6,964 6,982 18,2 19 1
A1 t19,5 19,5 30.04.02 09:00 7,082 7,097 14,7 26 2
A2 t19,5 19,5 30.04.02 09:00 6,945 6,963 17,9 36 2
A3 t19,5 19,5 30.04.02 09:00 6,974 6,987 12,9 52 4
A1 t24 24 30.04.02 13:30 6,958 6,970 11,9 26 2
A2 t24 24 30.04.02 13:30 6,960 6,976 16,9 11 1
A3 t24 24 30.04.02 13:30 6,983 7,023 39,9 39 1
A1 t28 28 30.04.02 17:30 6,943 6,966 22,3 41 2
A2 t28 28 30.04.02 17:30 7,042 7,063 21,4 37 2
A3 t28 28 30.04.02 17:30 7,067 7,113 45,2 56 1
A1 t48 48 01.05.02 13:30 7,045 7,055 10,8 28 3
A2 t48 48 01.05.02 13:30 7,013 7,040 26,9 34 1
A3 t48 48 01.05.02 13:30 7,027 7,052 25,1 39 2
A1 t72 72 02.05.02 13:30 7,078 7,095 16,7 9 1
A2 t72 72 02.05.02 13:30 6,937 6,952 14,9 34 2
A3 t72 72 02.05.02 13:30 7,050 7,060 9,6 25 3
Nr. dpm/mLH2O Vial+Kle.(g) Vial+Kle.+Blatt(g) Blatt (mg) dpm/ Blatt dpm/mgBlatt dpm/mgBlatt(Mittel) AF Mittel
BS A t0 0,0000 7,054 7,201 147,4 995 7
BS B t0 0,0000 6,978 7,128 150,5 1683 11
BS C t0 7,000 7,135 134,3 1185 9 9
B A t0,5 0,0000 6,913 7,040 126,9 1115 9 0,06
B B t0,5 0,0000 6,953 7,103 150,3 1840 12 0,03
B C t0,5 7,016 7,093 77,4 1534 20 14 0,00 0,03
B A t2 0,0000 7,040 7,109 69,3 984 14 0,09
B B t2 0,0000 6,955 7,045 89,5 2268 25 0,05
B C t2 7,094 7,159 64,6 1342 21 20 0,05 0,06
B A t4 0,0000 7,004 7,073 69,3 2210 32 0,09
B B t4 0,0000 6,965 7,027 62,1 991 16 0,12
B C t4 6,995 7,125 129,3 987 8 18 0,06 0,09
B A t19,5 0,0000 7,054 7,159 105,2 1146 11 0,15
B B t19,5 0,0000 7,070 7,162 91,1 1240 14 0,17
B C t19,5 6,985 7,087 102,2 1244 12 12 0,33 0,21
B A t24 0,0000 6,956 7,069 113,4 1427 13 0,17
B B t24 0,0000 6,927 7,010 82,9 905 11 0,05
B C t24 7,068 7,146 77,8 1174 15 13 0,08 0,10
B A t28 0,0000 6,996 7,161 164,9 1295 8 0,14
B B t28 0,0000 7,078 7,182 103,7 1085 10 0,14
B C t28 7,026 7,105 78,7 1531 19 13 0,10 0,13  
B A t48 0,0000 7,041 7,158 116,6 945 8 0,21
B B t48 0,0000 7,056 7,144 88,8 1280 14 0,10
B C t48 7,016 7,086 70,5 1042 15 12 0,12 0,14
B A t72 0,0000 7,058 7,130 72,2 1178 16 0,05
B B t72 0,0000 6,939 7,086 146,4 1197 8 0,19
B C t72 7,075 7,164 88,3 1083 12 12 0,21 0,15
Wiederfund bei Verbrennung (%) 95
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,0 % 
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 662 1,2 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in nicht fressenden Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 45 0,1 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität in verbliebenen Organismen incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert*) 864 1,6 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 5269 9,7 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm, kalkuliert**) 15776 29,1 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 22618
Einsatz (dpm) 54214
Wiederfund (%) 41,7
**ist ((Mittelwert BAt72 bis BCt72)*13)*100)/95
*ist ((Mittelwert A1t72 bis A3 t72)*36)*100)/95
Tabelle A XXX : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über Blattscheiben der Erle 
(A. glutinosa) bei A. aquaticus (Käfigtiere)
Nr.Tier Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleenex[g] Vial+Kleen.+Tier[g] Feuchtgew.Tiere [mg]dpm/Probe dpm/mg Tiere Mittel dpm/mgH2O AF-Käfig
IK1 72 72 02.05.02 13:30 7,2634 7,2811 17,7 2 0,0977 0,00000 0,00
IK2 72 72 02.05.02 13:30 7,1214 7,1346 13,2 1 0,0950 0,00000 0,00
IK3 72 72 02.05.02 13:30 7,1287 7,1395 10,9 10 0,9217 0,00000 0,00
                                                                                                                                ANHANG
XXI
Tabelle A XXXI : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über Blattscheiben der Erle (A.
glutinosa) bei L. variegatus (ganze Würmer)
Nr. Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS3 t0 0 12.06.02 16:15
GW1 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,736 6,747 10,7 0 0,0
GW2 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,782 6,795 13,6 0 0,0
GW3 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,783 6,798 15,1 4 0,3
GW1 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,825 6,837 11,8 43 3,7
GW2 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,871 6,883 11,2 27 2,4
GW3 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,714 6,725 10,6 127 12,0
GW1 t3 47 14.06.02 15:30 6,675 6,699 23,6 93 3,9
GW2 t3 47 14.06.02 15:30 6,856 6,886 30,6 101 3,3  
GW3 t3 47 14.06.02 15:30 6,727 6,747 20,1 22 1,1
GW1 t4 64 15.06.02 08:20 6,721 6,734 12,9 78 6,1
GW2 t4 64 15.06.02 08:20 6,676 6,689 12,2 104 8,5
GW3 t4 64 15.06.02 08:20 6,722 6,740 18,5 104 5,6
GW1 t5 97 16.06.02 17:15 6,711 6,725 13,9 182 13,1
GW2 t5 97 16.06.02 17:15 6,757 6,770 12,3 134 10,9
GW3 t5 97 16.06.02 17:15 6,723 6,745 22,2 275 12,4
GW1 t6 120,0 17.06.02 16:15 6,812 6,831 19,0 194 10,2
GW2 t6 120,0 17.06.02 16:15 6,647 6,659 12,0 126 10,5
GW3 t6 120,0 17.06.02 16:15 6,831 6,852 21,0 221 10,5
Nr. dpm/mLH2O Vial+Kle.(g) Vial+Kle.+Blatt(g) Blatt (mg) dpm/ Blatt dpm/mgBlatt dpm/mgBlatt(Mittel) AF Mittel
BS2 t0 7,00 6,888 6,992 104,3 6178 59
BS2 t0 1,00 6,843 6,943 100,2 11712 117
BS3 t0 6,827 6,921 94,2 2989 32 69,3
BS1 0,00 6,861 7,003 141,8 63498 448 0,000
BS2 0,00 6,883 7,001 118,7 57857 487 0,000
BS3 6,850 6,963 112,8 45530 404 446,3 0,001 0,000
BS1 0,00 6,854 7,043 188,7 2775 15 0,052
BS2 0,00 6,921 7,019 98,0 15017 153 0,034
BS3 6,873 6,990 117,4 5245 45 70,9 0,170 0,085
BS1 0,00 6,920 7,085 164,7 3058 19 0,199
BS2 0,00 6,871 7,032 160,9 3839 24 0,167
BS3 6,884 7,019 134,2 2275 17 19,8 0,055 0,140
BS1 0,00 6,905 7,036 131,1 2748 21 0,189
BS2 0,00 6,929 7,052 123,8 2239 18 0,267
BS3 6,929 7,030 100,3 5709 57 32,0 0,176 0,211
BS1 0,00 6,964 7,076 111,3 5335 48 0,253
BS2 0,00 6,998 7,178 179,9 4398 24 0,211
BS3 6,842 6,963 120,7 9971 83 51,7 0,240 0,235
BS1 0,00 6,864 6,975 111,0 7320 66 0,23
BS2 0,00 6,888 7,076 188,0 6014 32 0,24
BS3 6,744 6,986 242,2 8721 36 44,6 0,24 0,233
Wiederfund bei Verbrennung (%) 95
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,0 %  
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase (dpm) 1835 0,6 % der eingesetzten Aktivitä
Summe Aktivität halbe Würmer (dpm) 255 0,1 % der eingesetzten Aktivitä
Summe aus ganzen und halben Würmern extrahierte Aktivität (dpm) 317 0,1 % der eingesetzten Aktivitä
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 170249 57,7 % der eingesetzten Aktivitä
Summe (dpm) 172656
Einsatz (dpm) 295039
Wiederfund (%) 58,5
                                                                                                                                ANHANG
XXII
Tabelle A XXXII : Rohdaten zur Aufnahme von 14C-B[a]P über Blattscheiben der Erle (A.
glutinosa) bei L. variegatus (halbe Würmer)
Nr. Zeit (h) Datum Uhr Vial+Kleen.(g) Vial+Kleen.+Tier(g) Feuchtgew.Tier(mg) dpm/Probe dpm/mg Tier
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS2 t0 0 12.06.02 16:15
BS3 t0 0 12.06.02 16:15
HW1 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,700 6,706 6,4 0 0,00
HW2 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,752 6,758 6,6 0 0,00
HW3 t1 2,0 12.06.02 18:20 6,694 6,700 6,0 0 0,00
HW1 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,801 6,806 4,3 4 0,93
HW2 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,777 6,782 5,0 3 0,60
HW3 t2 18,0 13.06.02 10:20 6,815 6,829 13,6 8 0,59
HW1 t3 47 14.06.02 15:30 6,744 6,753 9,2 12 1,30
HW2 t3 47 14.06.02 15:30 6,678 6,688 10,3 17 1,66  
HW3 t3 47 14.06.02 15:30 6,831 6,843 12,2 10 0,82
HW1 t4 64 15.06.02 08:20 6,780 6,787 6,5 21 3,24
HW2 t4 64 15.06.02 08:20 6,797 6,803 6,1 21 3,46
HW3 t4 64 15.06.02 08:20 6,811 6,817 6,0 4 0,66
HW1 t5 97 16.06.02 17:15 6,741 6,743 2,2 11 5,07
HW2 t5 97 16.06.02 17:15 6,738 6,748 10,0 16 1,60
HW3 t5 97 16.06.02 17:15 6,709 6,717 8,1 43 5,30
HW1 t6 120,0 17.06.02 16:15 6,842 6,853 11,0 25 2,27
HW2 t6 120,0 17.06.02 16:15 6,748 6,758 10,0 45 4,50
HW3 t6 120,0 17.06.02 16:15 6,607 6,614 7,0 15 2,14
Nr. dpm/mLH2O Vial+Kle.(g) Vial+Kle.+Blatt(g) Blatt (mg) dpm/ Blatt dpm/mgBlatt dpm/mgBlatt(Mittel) AF Mittel
BS2 t0 7,00 6,888 6,992 104,3 6178 59
BS2 t0 1,00 6,843 6,943 100,2 11712 117
BS3 t0 6,827 6,921 94,2 2989 32 69,3
BS1 0,00 6,861 7,003 141,8 63498 448 0,000
BS2 0,00 6,883 7,001 118,7 57857 487 0,000
BS3 6,850 6,963 112,8 45530 404 446,3 0,000 0,000
BS1 0,00 6,854 7,043 188,7 2775 15 0,013
BS2 0,00 6,921 7,019 98,0 15017 153 0,009
BS3 6,873 6,990 117,4 5245 45 70,9 0,008 0,010
BS1 0,00 6,920 7,085 164,7 3058 19 0,066
BS2 0,00 6,871 7,032 160,9 3839 24 0,084
BS3 6,884 7,019 134,2 2275 17 19,8 0,041 0,063
BS1 0,00 6,905 7,036 131,1 2748 21 0,101
BS2 0,00 6,929 7,052 123,8 2239 18 0,108
BS3 6,929 7,030 100,3 5709 57 32,0 0,021 0,077
BS1 0,00 6,964 7,076 111,3 5335 48 0,098
BS2 0,00 6,998 7,178 179,9 4398 24 0,031
BS3 6,842 6,963 120,7 9971 83 51,7 0,103 0,077
BS1 0,00 6,864 6,975 111,0 7320 66 0,05
BS2 0,00 6,888 7,076 188,0 6014 32 0,10
BS3 6,744 6,986 242,2 8721 36 44,6 0,05 0,067
Wiederfund bei Verbrennung (%) 95
Summe Aktivität im Wasser am Ende der Aufnahmephase (dpm) 0 0,0 %  
Summe Aktivität in Organismen während Aufnahmephase (dpm) 255 0,1 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität ganze Würmer (dpm) 1835 0,6 % der eingesetzten Aktivität
Summe aus ganzen und halben Würmern extrahierte Aktivität (dpm) 317 0,1 % der eingesetzten Aktivität
Summe Aktivität der verbliebenen Blattscheiben incl. Wiederfund Verbrennung (dpm) 170249 57,7 % der eingesetzten Aktivität
Summe (dpm) 172656
Einsatz (dpm) 295039
Wiederfund (%) 58,5
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Tabelle A XXXIII : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) bei G. fossarum
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial+Kleenex (g) Vial+Kleen.+TierTier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm pro Probe dpm pro mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
10a 0,5 15.07.98 10:50 6,904 6,937 32,8 1376 42 58
10b 0,5 15.07.98 10:50 6,874 6,900 25,9 1223 47 65
10c 0,5 15.07.98 10:50 6,926 6,949 22,4 1104 49 67 63,3
11a 1 15.07.98 11:20 7,018 7,053 34,7 1043 30 41
11b 1 15.07.98 11:20 6,958 6,985 26,5 1678 63 87
11c 1 15.07.98 11:20 6,876 6,915 39,5 1641 42 57 61,6
12a 2 15.07.98 12:20 6,965 7,009 43,6 1700 39 53
12b 2 15.07.98 12:20 7,053 7,101 48,0 2044 43 58
12c 2 15.07.98 12:20 6,839 6,862 22,8 839 37 50 54,0
13a 4 15.07.98 14:20 7,042 7,060 17,8 766 43 59
13b 4 15.07.98 14:20 6,951 6,963 12,5 669 53 73
13c 4 15.07.98 14:20 7,001 7,013 12,2 1194 97 134 88,6
14a 8 15.07.98 18:20 7,056 7,079 22,5 823 36 50
14b 8 15.07.98 18:20 6,978 6,997 18,4 757 41 56
14c 8 15.07.98 18:20 6,951 6,978 27,3 1034 38 52 52,7
15a 24 15.07.98 22:50 7,011 7,033 22,5 857 38 52
15b 24 15.07.98 22:50 6,895 6,945 49,9 2034 41 56
15c 24 15.07.98 22:50 6,944 6,979 34,4 1041 30 41 49,8
16a 48 16.07.98 09:50 7,003 7,015 12,4 394 32 44
16b 48 16.07.98 09:50 7,064 7,082 17,4 360 21 28
16c 48 16.07.98 09:50 7,043 7,086 42,5 900 21 29 33,6
17a 70 17.07.98 11:20 6,990 7,014 23,7 414 17 24
17b 70 17.07.98 11:20 6,939 6,970 30,3 567 19 26
17c 70 17.07.98 11:20 6,903 6,928 24,6 314 13 17 22,3
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Tabelle A XXXIV : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) bei A. aquaticus
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial+Kleenex (g) Vial+Kleen.+TierTier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm pro Probe dpm pro mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
a 0,5 0,5 29.09.99 10:50 6,9440 6,9473 3 190 57 100
b 0,5 0,5 29.09.99 10:50 6,9223 6,9262 4 318 81 142
c 0,5 0,5 29.09.99 10:50 7,0222 7,0309 9 328 38 66 102,9
a 1 1 29.09.99 11:20 6,9820 6,9860 4 266 65 114
b 1 1 29.09.99 11:20 6,9196 6,9307 11 255 23 40
c 1 1 29.09.99 11:20 7,0284 7,0387 10 281 27 48 67,6
a 2 2 29.09.99 12:20 7,0655 7,0704 5 112 23 41
b 2 2 29.09.99 12:20 6,8878 6,8926 5 195 41 71
c 2 2 29.09.99 12:20 6,8819 6,8916 10 474 49 85 65,7
a 4 4 29.09.99 14:20 7,0207 7,0269 6 91 15 26
b 4 4 29.09.99 14:20 7,0105 7,0183 8 119 15 27
c 4 4 29.09.99 14:20 7,0509 7,0639 13 148 11 20 24,3
a 8 6 29.09.99 18:20 7,0229 7,0369 14 321 23 40
b 8 6 29.09.99 18:20 6,9061 6,9166 10 227 22 38
c 8 6 29.09.99 18:20 6,9147 6,9212 6 148 23 40 39,6
a 24 23 30.09.99 09:30 6,9086 6,9166 8 15 2 3
b 24 23 30.09.99 09:30 6,9198 6,9313 11 37 3 6
c 24 23 30.09.99 09:30 6,9029 6,9114 8 13 2 3 3,9
a 48 50 01.10.99 12:30 6,9016 6,9037 2 27 13 22
b 48 50 01.10.99 12:30 7,0348 7,0409 6 23 4 7 15
Tabelle A XXXV : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) bei L. variegatus (ganze Würmer)
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
GW1EL 2 16.06.02 20:00 6,819 6,836 16,6 387 23 27,1
GW2El 2 16.06.02 20:00 6,859 6,869 9,4 255 27 31,7
GW3El 2 16.06.02 20:00 6,786 6,796 10,6 269 25 29,6 29,4
GW1EL 18 17.06.02 06:00 6,794 6,805 10,8 199 18 21,2
GW2El 18 17.06.02 06:00 6,830 6,838 8,2 224 27 31,7
GW3El 18 17.06.02 06:00 6,734 6,748 14,3 317 22 25,8 26,2
GW1EL 48 18.06.02 18:30 6,730 6,738 8,0 204 25 29,5
GW2El 48 18.06.02 18:30 6,682 6,691 9,0 222 25 28,6
GW3El 48 18.06.02 18:30 6,685 6,694 8,7 210 24 28,0 28,7
GW1EL 78 19.06.02 20:15 6,735 6,755 19,1 314 16 19,0
GW1EL 78 19.06.02 20:15 6,843 6,856 13,0 223 17 19,9
GW1EL 78 19.06.02 20:15 6,731 6,744 13,2 300 23 26,4 21,7
GW1EL 97 20.06.02 19:15 6,863 6,880 17,3 314 18 21,0
GW1EL 97 20.06.02 19:15 6,782 6,790 7,7 179 23 27,1
GW1EL 97 20.06.02 19:15 6,795 6,802 6,8 134 20 22,7 23,6
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Tabelle A XXXVI : Rohdaten zur Elimination von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) bei L. variegatus (halbe Würmer)
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
HW1EL 2 16.06.02 20:00 6,854 6,860 6,6 208 32 46,3
HW2El 2 16.06.02 20:00 6,735 6,741 5,6 179 32 46,9
HW3El 2 16.06.02 20:00 6,800 6,807 6,8 176 26 37,8 43,7
HW1EL 18 17.06.02 06:00 6,700 6,705 5,6 170 31 44,7
HW2El 18 17.06.02 06:00 6,692 6,699 7,2 159 22 32,4
HW3El 18 17.06.02 06:00 6,701 6,705 4,1 103 25 36,4 37,9
HW1EL 48 18.06.02 18:30 6,682 6,699 16,8 261 16 22,8
HW1EL 48 18.06.02 18:30 6,844 6,851 7,4 138 19 27,5
HW1EL 48 18.06.02 18:30 6,745 6,751 5,6 156 28 40,8 30,4
HW1EL 78 19.06.02 20:15 6,702 6,709 6,7 126 19 27,5
HW1EL 78 19.06.02 20:15 6,689 6,694 5,6 112 20 29,2
HW1EL 78 19.06.02 20:15 6,894 6,897 3,1 75 24 35,3 28,4
Tabelle A XXXVII : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P nach Aufnahme über
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) bei G. fossarum
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
G1E 2 06.05.02 12:00 7,043 7,062 19,0 16 0,8 45,2
G2E 2 06.05.02 12:00 7,023 7,038 15,0 19 1,3 67,7
G3E 2 06.05.02 12:00 6,976 6,999 23,6 28 1,2 63,7 58,9
G1E 6 06.05.02 16:00 6,964 6,976 12,4 22 1,8 95,0
G2E 6 06.05.02 16:00 6,799 6,812 13,5 20 1,5 79,5
G3E 6 06.05.02 16:00 6,987 7,011 24,4 10 0,4 21,9 65,5
G1E 24 07.05.02 10:00 7,053 7,075 21,9 31 1,4 75,7
G2E 24 07.05.02 10:00 7,024 7,044 20,0 4 0,2 10,7
G3E 24 08.05.02 10:00 6,941 6,954 12,5 20 1,6 85,4 57,2
G1E 49 08.05.02 11:30 6,964 6,976 12,4 6 0,5 25,9
G2E 49 08.05.02 11:30 6,829 6,850 21,4 38 1,8 95,3
G3E 49 08.05.02 11:30 6,997 7,019 22,5 31 1,4 73,8 65,0
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Tabelle A XXXVIII : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P nach Aufnahme über
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) bei A. aquaticus
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
A1E 2 06.05.02 12:00 7,035 7,042 7,0 35 5 291,0
A2E 2 06.05.02 12:00 7,023 7,031 8,0 9 1 65,0
A3E 2 06.05.02 12:00 7,000 7,015 14,9 10 1 38,8 131,6
A1E 6 06.05.02 16:00 6,996 7,002 5,8 22 4 218,0
A2E 6 06.05.02 16:00 6,790 6,800 10,5 20 2 110,4
A3E 6 06.05.02 16:00 6,987 7,011 24,4 10 0 23,7 117,4
A1E 24 07.05.02 10:00 7,054 7,064 10,0 7 1 40,3
A2E 24 07.05.02 10:00 7,062 7,068 5,7 16 3 162,2
A3E 24 07.05.02 10:00 6,912 6,942 30,0 20 1 38,5 80,3
A1E 49 08.05.02 11:30 7,032 7,054 22,3 28 1 72,7
A2E 49 08.05.02 11:30 6,856 6,867 10,3 37 4 207,8
A3E 49 08.05.02 11:30 7,016 7,025 9,1 49 5 311,1 197,2
Tabelle A XXXIX : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P nach Aufnahme über
Blattscheiben der Erle (A. glutinosa) bei L. variegatus (ganze Würmer)
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
GW1EL 2 16.06.02 20:00 6,676 6,690 14,0 119 9 82,0
GW2El 2 16.06.02 20:00 6,826 6,841 14,4 82 6 54,9
GW3El 2 16.06.02 20:00 6,787 6,801 13,8 88 6 61,4 66,1
GW1EL 18 17.06.02 06:00 6,689 6,701 11,7 100 8 81,6
GW2El 18 17.06.02 06:00 6,708 6,723 14,4 77 5 51,5
GW3El 18 17.06.02 06:00 6,736 6,744 7,9 75 9 90,8 74,6
GW1EL 48 18.06.02 18:30 6,827 6,845 17,7 98 6 53,3
GW2El 48 18.06.02 18:30 6,773 6,784 11,1 94 9 81,8
GW3El 48 18.06.02 18:30 6,702 6,710 8,6 60 7 67,2 67,4
GW1EL 78 19.06.02 20:15 6,812 6,824 12,5 98 8 75,5
GW2EL 78 19.06.02 20:15 6,822 6,836 13,5 101 7 71,8
GW3El 78 19.06.02 20:15 6,779 6,795 16,2 96 6 57,2 68,2
Tabelle A XL : Rohdaten zur Elimination von 14C-B[a]P nach Aufnahme über Blattscheiben
der Erle (A. glutinosa) bei L. variegatus (halbe Würmer)
Nr. Zeit(h) Datum Uhrzeit Vial (g) Vial und Tier (g) Feuchtgew.Tier (mg) dpm/Probe dpm/mg Tier Konzentration (%) Mittelwerte
HW1EL 2 16.06.02 20:00 6,838 6,845 7,1 14 2 64,2
HW2El 2 16.06.02 20:00 6,815 6,826 11,5 19 2 55,2
HW3El 2 16.06.02 20:00 6,746 6,759 12,9 19 2 50,6 56,7
HW1EL 18 17.06.02 06:00 6,665 6,669 4,0 46 12 394,1
HW2El 18 17.06.02 06:00 6,727 6,732 5,5 8 2 51,4
HW3El 18 17.06.02 06:00 6,711 6,720 8,7 14 2 53,0 52,2
HW1EL 48 18.06.02 18:30 6,692 6,699 7,3 57 8 264,8
HW2EL 48 18.06.02 18:30 6,823 6,827 3,8 8 2 72,5
HW3EL 48 18.06.02 18:30 6,812 6,826 13,5 20 1 50,3 61,4
HW1El 78 19.06.02 20:15 6,763 6,774 11,1 16 1 48,1
HW2El 79 19.06.02 20:15 6,703 6,712 9,1 17 2 63,1
HW3EL 78 19.06.02 20:15 6,826 6,834 8,2 21 3 86,1 55,6
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Tabelle A XLI : Parameter der Aufnahmekinetiken von 14C-Terbutryn nach Aufnahme über
das Wasser bei Alnus glutinosa (statischer Versuchsaufbau)
Spezies k01 (h-1) k10 (h-1) „steady state“ (h) r BCFGesamt
A.gl.
(konditioniert)
8,04 0,12 48 0,91 67
A.gl.
(unkonditioniert
)
40,3 0,26 48 0,74 155
BCFGesamtaktivität = Biokonzentrationsfaktor für die Gesamtradioaktivität,
k01 = Geschwindigkeitskonstante der Aufnahme (k01 = k10 * BCF),
k10 = Geschwindigkeitskonstante der Elimination während der Aufnahmephase,
r = Korrelationskoeffizient, A.. gl. = Alnus glutinosa
Tabelle A XLII : Parameter der Eliminationskinetiken von 14C-Terbutryn nach Aufnahme
über das Wasser bei Alnus glutinosa
Spezies A (%) B (%) ka (h-1) kb (h-1) Restaktivität (%)
(Versuchsende)
Math. Mod.
(r)
statisch
A.gl.
(konditioniert)
74,6 - 0,002 - 69,3
(47 h)
1-Komp.
(0,15)
A.gl.
(unkonditioniert
)
80,7 - 0,003 - 65,4
(47 h)
1-Komp.
(0,22)
Durchfluss
A.gl.
(konditioniert)
42,9 42,7 0,37 0,010 18
(70 h)
2-Komp.
(0,78)
A und B = Kompartimentgrössen (Angaben in % des jeweiligen BCF),
ka und kb = Geschwindigkeitskonstanten der Elimination aus den Kompartimenten A und B,
Math. Mod. = mathematisches Modell, das mittels nichtlinearer Regressionsanalyse an die vorhandenen Daten angepaßt werden konnte,
r = Korrelationskoeffizient der Anpassung, A. gl. = Alnus glutinosa
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Tabelle A XLIII : Parameter der Aufnahmekinetik von 14C-Benzo[a]pyren nach
Aufnahme über das Wasser bei bewachsene Blattscheiben von Alnus
glutinosa
Spezies k01 (h-1) k10 (h-1) steady state (h) r AFGesamt
A.gl.
(bewachsen)
18,1 0,003 nicht erreicht 0,85 6037
AFGesamtaktivität = Anreicherungsfaktor der Aufnahme (k01 = k10 * AF),
k10 = Geschwindigkeitskonstante der Elimination während der Aufnahmephase,
r = Korrelationskoeffizient,
A. gl. = Alnus glutinosa
Tabelle A XLIV : Parameter der Eliminationskinetiken von 14C-Benzo[a]pyren nach
Aufnahme über das Wasser bei konditionierte Blattscheiben von Alnus
glutinosa
Spezies A (%) B (%) ka (h-1) kb (h-1) Restaktivität (%)
(Versuchsende)
Math. Mod.
(r)
statisch
A.gl.
(konditioniert)
67 - 0,003 - 79,4
(48 h)
1-Komp.
(0,2)
Durchfluss
A.gl.
(unkonditioniert
)
78,4 - 0,0001 - 74,2
(51 h)
1-Komp.
(0,01)
A und B = Kompartimentgrössen (Angaben in % des jeweiligen AF),
ka und kb = Geschwindigkeitskonstanten der Elimination aus den Kompartimenten A und B,
Math. Mod. = mathematisches Modell, das mittels nichtlinearer Regressionsanalyse an die vorhandenen Daten
angepaßt werden konnte,
r = Korrelationskoeffizient der Anpassung,
A. gl. = Alnus glutinosa
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